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Zusammenfassung 
I n der vorliegenden Arbeit wurden HPLC-Methoden zur Auftrennung komplexer Kerm-eeiktions-
gemische entwickelt und cingewandt. Damit wurden drei Systeme tmtersucht: 
^^Ne + 238-u, j j jg j . -yy^jije Treimungsgang fiir die targetahnlichen Reaktionsprodukte er-
arbeitet. I n den chemisch isolierten Praktionen wurden die gebildeten Actiniden a- und 7-
spektroskopisch nachgewiesen. Insbesondere wurde das aus der Reaktion ^^^U(^^Ne,4n) stam-
mende ^^^Fm i n Ni-FoUen direkt hinter dem Target sowie i n der Fokalebene eines gasgefiillten 
DQQ-Spektrometers aufgefangen imd chemisch isoliert, u m so die Transmission des Spektrome-
ters fur Verdampfungsrestkerne aus Fusionsreaktionen zu bestimmen. 
^•'V + ^^'^Au: Bei dieser Reaktion wurde die Trennung der Lanthaniden an Kationenaustau-
schersaulen durch Komplexierung m i t a-Hydroxiisobutyrat durchgefiihrt. Aus den 7-Spektren 
wurden Anfangsaktivitaten i m d Produktionsraten berechnet imd die Lage der Querschnitte der 
Isotopenverteilungen bestimmt. Diese wurden m i t der theoretisch berechneten primaren Lage 
vor der Neutronenabdampfung verglichen. Hieraus kaim die Auftei l img der Anregungsenergie auf 
komplementaxe Pragmente i n Abhangigkeit von der Ordnungszahl bestimmt werden. Wahrend 
die leichten Lanthaniden etwa die Halfte der gesamten Aruregungsenergie tragen, n immt dieser 
Ante i l f i ir die schwersten Lanthaniden kontinuierlich ab, ein Beweis dafiir, dafi in dem inter-
mediaren Doppelkernsystem kein Temperaturgleichgewicht erreicht wurde. 
18q ^ 249gj^. j^gj^ Haupttei l der vorliegenden Arbeit bilden Untersuchungen zur weiteren che-
mischen Charakterisierung des Elements 105. U m Informationen iiber das chemische Verhcil-
ten dieses Elements zu erhalten, wurde die Extrakt ion i n Diisobutylcarbinol, D I B C , betrachtet. 
Einzelne Atome der Isotope "^^^105 void ^^^105 wurden i n der Reaktion ^97Bk(^|0,xn)x=4,5 bei 
99 MeV Projektilenergie synthetisiert und xiber ihren Spontanspaltungs- bzw. a-ZerfaU sowie den 
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a-ZerfaU ihrer Tochterisotope 1 0 3 nachgewiesen . Es wurden iiber tausend Reversed-Phase-
Extrciktionschxomatographie-Trennungen i n der computergesteuerten HPLC-Apparatur ARCA I I 
durchgefiihrt. Die mikrochromatographischen Saulen enthielten D I B C auf einem inerten Trager-
material . 
Aus konz. HBr wurde Element 105 nur imvoUstandig auf den DIBC-Saulen adsorbiert, i m 
Gegensatz zu seinem Homologen Niob und dem Pseudohomologen Protact inium, mi t denen es 
verglichen werden soUte. Bei der anschlieiJenden Elut ion m i t 6 M HCl/0.0002 M H F verhielt der 
extrahierte Ante i l sich niobahnlich. Die Ergebnisse deuten auf eine zunehmende Tendenz zur 
Bi ld img mehrfach negativ geladener Bromokomplexe i n der Reihenfolge Pa < Nb < 105. 
Dariiberhinaus enthalt die Arbeit auch Beitrage zu den Kernzerfallsdaten der Isotope ^^^105 
und 263105. 
Die Untersuchung der Eigenschaften der schwersten Elemente erfordert wegen ihrer kurzen 
Halbwertszeiten schneUe Verfahren zur Treimung imd Probenpraparation. U m die normalerweise 
angewandte zeitraubende Prozedur des Eindcimpfens zur Herstellimg gewichtsloser Proben f i ir die 
a-Spektroskopie umgehen zu kormen, wurde eine Mefizelle zur direkten Elut ion auf die Oberflache 
eines passivierten ionenimplantierten planaren Siliciumdetektors (PIPS) konstruiert. M i t dieser 
ZeUe ist es mogiich, a-Messungen aus einer ca. 20 /zm dicken Fliissigkeitsschicht durchzufiihren. 
So kormten erstmals a- und SpontanspaltungszerfaUe der Isotope ^^^105 und ^^^105 nach einer 
Trermzeit von nur 2.5 s nachgewiesen werden. Konstruktive Mangel am PIPS koimten i n der zur 
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1 Einfiihrung 
I m R a i m e n dieser A r b e i t wurden schneUe chromatographische Methoden entwickelt und 
eingesetzt, u m Produkte aus Schwerionenreaktionen voneinander zu trennen. Dabei wur -
den zwei verschiedene Ansatze verfolgt, die hier zunachst nur kurz umrissen werden sollen: 
A u f der einen Seite ging es d a r u m , moglichst alle Produkte einer Reakt ion vol lstandig von-
einander zu trennen, u m aus der Verte i lung ihrer Querschiutte In format ionen i iber die A r t 
der Reaktionskanale zu erhalten. Andererseits war es bei den Versuchen zur Chemie des 
Elements 105 notwendig , ein einzelnes Produkt selektiv von alien anderen abzutrennen. 
Bei Schwerionenreaktionen entsteht i n der Regel ein komplexes Gemisch zumeist kurz -
lebiger radioakt iver Produkte . Die zugehorigen Reaktionsquerschnitte umfassen dabei 
haufig viele Grofienordnungen. Es ist also erforderl ich, sowohl f i i r die Au f t rennung al -
ler Komponenten eines Gemischs, als auch f i i r die Isol ierung eines einzelnen Elements, ein 
leistungsfahiges Verfahren zu haben, das eine schnelle und selektive Trennung ermoglicht . 
Die A u f t r e n n u n g von Produktgemischen aus Kernreakt ionen , die Elemente m i t sehr 
niedrigem Bi ldungsquerschnitt neben solchen m i t hohen Produkt ionsraten enthal ten , ist 
ein klassisches Arbeitsgebiet der Kernchemie. M i t chemischen Methoden ist eine wesentlich 
bessere Trennung hins icht l i ch der Ordnungszahlen mogi ich als m i t physikalischen Verfah-
ren, wobei wegen der hohen chemischen Ausbeuten auch seltene Reaktionskanale erfafit 
werden. NachteiUg ist dagegen, dafi die klassischen chemischen Trennverfahren i m H i n -
bl ick auf die meist kurzen Halbwertszeiten der zu trennenden N u k l i d e i n vielen Fal len zu 
lange dauern. Einen Ausweg bietet hier der Einsatz chromatographischer Verfahren, die 
eine hohe Selekt iv i tat bei gleichzeitig geringem Zeitaufwand gewahrleisten. Dar i iber h i n -
aus l iefern sie i n hohem Mafie reproduzierbare Ergebnisse u n d es besteht die Mogl ichkeit 
der A u t o m a t i o n - Eigenschaften, welche die Chromatographie bei den i n dieser A r b e i t 
untersuchten Systemen zur Methode der W a h l machen. 
Den Schwerpunkt der vorliegenden A r b e i t bi lden weitere Untersuchungen zum chemi-
schen Verhalten des Elements 105, H a h n i u m (Ha) . Es handelt sich dabei u m das bisher 
schwerste Element , m i t dem chemische Experimente durchgef i ihrt wurden . Dabei gab es 
neben erwarteten Ergebnissen auch Uberraschungen. Bei vergleichenden Untersuchungen 
an H a h n i u m , seinen Homologen Niob und Tanta l sowie dem Pseudohomologen Protac-
t i n i u m zeigte das H a h n i u m einerseits bei der Adsorpt ion an Glasoberflachen typische Ver-
haltensmerkmale eines Elements der f i in f ten Nebengruppe [Gre88] , emdererseits reagierte 
es aber nicht wie sein Homologes Tanta l , sondern mehr wie Niob u n d P r o t a c t i n i u m : Unter 
Bedingungen, bei denen das homologe Element Tanta l i n Methy l i sobuty lke ton , M I B K , ex-
t rah ie r t w i r d , b le ibt das H a h n i u m ebenso wie Niob und P r o t a c t i n i u m i n der wafirigen Phase 
zuri ick [Gre88] . Bei Versuchen zur E x t r a k t i o n i m System Tr i i sooc ty lamin , T i O A / H C l ( H F ) 
zeigte das H a h n i u m ebenfalls ein stark von dem des Tantals abweichendes Verhalten. 
Stattdessen besteht eine ausgepragte Ahnl i chkei t zu Niob u n d P r o t a c t i n i u m , wobei das 
H a h n i u m eine intermediare Stellung zwischen den beiden Elementen e i n n i m m t [Kra89 ] . 
U m n u n genauer zwischen niob- und protac t in iumahnl i chem Verhalten differenzieren zu 
konnen, wurde die E x t r a k t i o n dieser Elemente i n Di i sobuty lcarb ino l ( D I B C ) naher unter -
sucht. D I B C ist ein sehr selektives E x t r a k t i o n s m i t t e l f i i r P r o t a c t i n i u m [Sch64, Tra69 
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I n Vorversuchen wurde das Extrakt ionsverha l ten von Z i r k o n , Niob und P r o t a c t i n i u m i n 
D I B C systematisch untersucht . Z i rkon steht hierbei als M o d e l l f i i r das Element 104, das 
ebenso wie die A c t i n i d e n v o m H a h n i u m getrennt werden muf i , u m die Messungen nicht 
zu storen. Aufbauend auf den Ergebnissen der Vorversuche wurde ein Verfahren erarbei-
t e t , das eine gemeinsame E x t r a k t i o n von Niob und P r o t a c t i n i u m u n d die anschlieJ3ende, 
getrennte R i i c k e x t r a k t i o n der beiden Elemente ermogl icht , wobei die storenden drei - und 
v ierwert igen Elemente abgetrennt werden. Diese Trennung wurde auf die Reversed-Phase-
Chromatographie i ibertragen u n d auf dem automatischen H P L C - S y s t e m A R C A I I [Sea 89] 
i m p l e m e n t i e r t . H i e r m i t wurden dann die Versuche m i t Element 105 durchgef i ihrt . 
Aus dem, was bisher i iber das Verhalten des Hahniums i n wafiriger Losung bekannt is t , 
w i r d erkennbar, dafi m a n be im S t u d i u m der schwersten Elemente i n einen Bereich k o m m t , 
i n dem deta i l l ier te Prognosen i iber das chemische Verhalten eines Elements nicht mehr 
durch einfache E x t r a p o l a t i o n der Trends i m Periodensystem gestellt werden konnen: A u f 
G r u n d solcher „naiver" Voraussagen hatte das H a h n i u m sich wie Tanta l verhalten miissen, 
was nicht der Fal l i s t . Bei den Elementen am Ende des Periodensystems kann durch 
relativist ische Effekte die Valenzelektronenkonfiguration verandert werden, so dafi i h r che-
misches Verhalten nicht mehr einfach aus dem der leichteren Homologen extrapol ierbar ist . 
M i t Hi l fe von relativist ischen Mult ikonf igurat ions-Dirac-Fock-Rechnungen ist es mogi ich , 
die A t o m - und Molek i i l o rb i ta le der schwersten Elemente zu berechnen. D a m i t kann man 
die Auswirkungen relativistischer EfFekte auf die Elektronenhi i l l e quanti f iz ieren und ihren 
Einf luf i auf das chemische Verhalten vorherzusagen. M i t diesen In format ionen ist m a n i n 
der Lage, die Ergebnisse chemischer Exper imente zu interpret ieren . A u f der anderen Seite 
kann m a n neue Exper imente auf der Basis der Ergebnisse theoretischer Rechnungen planen 
u n d m i t Hi l fe der experimentel len Befunde die theoretischen Vorhersagen i iberpr i i fen . 
Dieses Wechselspiel zwischen Theorie und Exper iment ergibt sich auch bei der Betrach-
t u n g der Zerfallseigenschaften der schwersten Elemente. Deren Kenntn i s er laubt die Iden-
t i f i k a t i o n bekannter Isotope u n d eine Uberpr i i fung der chemischen Prozedur. Andererseits 
ermoglichen Vorraussagen auf der Basis von KernmodeUrechnungen u n d Spontanspaltsy-
s temat iken , die gezielte Suche nach neuen Isotopen i n chemisch isol ierten Proben. Somit 
bedingen sich Fortschr i t te i n der Kenntnis des chemischen Verhaltens und der Zerfallsei-
genschaften auch hier gegenseitig. 
Betrachtet m a n nun die Lebensdauern dieser N u k l i d e , die oft nur wenige Sekunden 
betragen, so w i r d deut l i ch , dafi es bei der A b t r e n n u n g u n d Probenpraparat ion nicht nur 
auf eine hohe chemische Se lekt iv i tat , sondern auch auf Schnelligkeit a n k o m m t . 
Nachdem es gelungen is t , durch den Einsatz sehr schneller chromatographischer Ver-
fahren den Zeitbedarf f i i r eine Trennung auf wenige Sekunden zu reduzieren [Sea 92], b le ibt 
als l imi t ierender Faktor die Praparat ion gewichtsloser Proben fur die a-Spektroskopie. 
Aus diesem G r u n d ware es wiinschenswert, a-Teilchen u n d Spal tprodukte d i rekt i m 
Eluat der chromatographischen Trennung messen zu konnen. Diese Mogl i chke i t besteht 
seit der E n t w i c k l u n g passivierter ionenimplant ierter p lanarer SiUciumdetektoren (PIPS) . 
U m m i t einem solchen Detektor von 2700 m m ^ akt iver Flache on- l ine -a - u n d Spontan-
spaltungsmessungen durchf i ihren zu konnen, wurde eine Mefikammer entwickel t , die es 
ermogl icht , den PIPS-Detektor d irekt an das Chromatographiesystem A R C A I I oder eine 
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andere kontinuier l iche Chemieapparatur zu koppeln. 
Neben den Exper imenten zu Chemie und Zerfallseigenschaften des Hahniums wurden 
chromatographische Trennungen zu Reaktionsstudien eingesetzt. Hier wurde zunachst die 
Reakt ion ^^V + ^^'''Au betrachtet . I m M i t t e l p u n k t stand die Untersuchung der Verte i lung 
der Anregungsenergie auf die Reaktionspartner. 
I m Al lgemeinen geht man davon aus, dafi i m Fall von dissipativen Schwerionenstofien 
das System bei langeren Kontaktze i ten ins thermische Gleichgewicht k o m m t . I n diesem Fall 
wi i rde sich die Anregungsenergie proport ional zur Masse auf die Reaktionspartner vertei len. 
Dagegen wurden bereits mehrfach Abweichungen von der erwarteten Gleichgewichtsvertei-
lung beobachtet, erstmals bei gedampften Schwerionenstofien m i t Einschufienergien u m 
8 M e V / u [Van 84, Soh 85]. So wurde i n der Reakt ion ^^Fe + ^^^U eher eine Gleichvertei lung 
der Anregungsenergie beobachtet, die sich erst bei hoheren Energieverlusten dem Gleich-
gewicht annahert [Van 84]. Inzwischen gibt es eine ganze Reihe weiterer experimenteller 
Daten , die gegen ein Temperaturgleichgewicht sprechen. Dies g i l t insbesondere f i i r Reak-
t ionen, die an der Barriere durchgefi ihrt wurden [Gag86, K e l 8 7 , Be l89 , See90, Fun91] . 
V ie lmehr spricht alles daf i ir , dafi die Auf te i lung der Anregungsenergie stark von der Rich-
t u n g des Massentransfers abhangt, da man neben kalt gebildeten targetahnl ichen Produk-
ten [Gag86, See90, Fun91] hoch angeregte Akzeptoren beobachtet hat [Soh85, Ke l87 ] . 
Eine erste umfassende Untersuchung sowohl der p r o j e k t i l - als auch der targetahnlichen 
Produkte wurde von Keller et al . durchgefi ihrt [Kel87 , Ke l87a] . Dabei zeigte sich i n den 
Reaktionen ^°Ti, ^''Cr, ^^Fe + 2°^Pb ein extremes Temperaturungleichgewicht . 
Hier f i i r g ibt es zwei unterschiedliche Erklarungsansatze, auf die i n der E in l e i tung zu K a -
p i te l 4 naher eingegangen w i r d . Der wesentliche Unterschied is t , dafi nach J . V . K r a t z und 
M i t a r b e i t e r n [Kra88] die Verte i lung der Anregungsenergie vom Massenfiufi abhangig i s t , 
wahrend nach einer Theorie von W . Henning [Hen 88] die Massenverteilung die entschei-
dende RoUe spielen soli. U m zwischen den beiden vorgeschlagenen Model len unterscheiden 
zu konnen, ist es notwendig, auch Reaktionsprodukte m i t Z < Zp^oj. und Z > Tjxarg. zu u n -
tersuchen, u m die Verte i lung der Anregungsenergie auch f i i r den Massenfiufi weg von der 
Symmetr ie best immen zu konnen. Informationen hieri iber kann m a n aus der Analyse der 
Massenverteilungen gewinnen. 
Die Untersuchung der Auf te i lung der Anregungsenergie auf die komplementaren Fra-
gmente i n Abhangigkeit von der Richtung des Massenflusses stand bei der Reaktion 
5iY_|_i97^y i m M i t t e l p u n k t . Dabei wurden erstmals auch „sub-Projektil-" u n d „above-
T a r g e f - P r o d u k t e chemisch isoliert und i n die Betrachtung m i t einbezogen. Die Reaktion 
wurde zuerst d irekt an der Barriere durchgefi ihrt , anschliefiend wurde die Einschufienergie 
u m 25 M e V erhoht. U m die Massen- und Ladungsverteilungen zu untersuchen, wurden 
die Produkte m i t 47r - Geometric i n Fangerfolien gestoppt und diese anschliefiend chemisch 
aufgearbeitet [Kle89] . Dabei wurden r u n d zwanzig Frakt ionen isol iert , u m das extrem 
kompliz ierte Spektrum, das man bei integraler Messung erhalten wi i rde , i n viele einfache 
Spektren aufzuteilen. E i n Tei l der chemischen Prozedur ist die Isol ierung u n d Trennung 
der Lanthanidenelemente und des Y t t r i u m s , die i m Rahmen der vorliegenden A r b e i t ent-
wickelt wurde. Die Best immung der chemischen Ausbeuten der Lanthaniden erfolgte m i t 
Hil fe der Neutronenaktivierungsanalyse. 
8 
Aus den ZerfaUsdaten der Reaktionsprodukte wurden Bi ldungsquerschnitte berechnet, 
m i t deren Hi l fe die Schwerpunkte der Isotopenverteilungen f i i r die Elemente Chlor bis Po-
l o n i u m bes t immt wurden . Diese Vertei lungen, die j a das B i l d nach der Neutronenemission 
reprasentieren, wurden m i t berechneten Werten f i i r die pr imaren Fragmente verglichen. 
Aus dem dabei e r m i t t e l t e n Massendefizit kann man dann m i t Hi l fe von Verdampfungs-
rechnungen die m i t t l e r e Anregungsenergie i n Abhangigkeit von der Ordnungszahl e r m i t -
t e ln . I m Rahmen dieser A r b e i t werden nur die Messungen der Lanthanidenfrakt ionen 
behandelt . Die Bes t immung der Querschnitte aller anderen Elemente, die E r m i t t l u n g der 
„missing mass" sowie die In te rpre ta t i on aller dieser Daten ist I n h a l t der Dissertation von 
R K l e i n [Kle 93]. 
Bei der Reakt ion ^^Ne + ^^^U standen andere Fragenkomplexe i m Vordergrund: Anlaf i 
f i i r die Durch f i ihrung der Exper imente war der P lan , die Transmission durch das D Q Q -
Spektrometer N A S E bei der Gesellschaft f i i r Schwerionenforschung ( G S I ) , Darmstadt , auf 
chemischem Wege zu best immen. Dieses Gerat ist unter anderem f i i r die Untersuchung 
„heifier" Fusionsreaktionen m i t stark asymmetrischer Target - P r o j e k t i l k o m b i n a t i o n kon-
z ip ier t , wei l es als gasgefiillter Separator einen grofieren Raumwinke l erfafit als der Ge-
schwindigkeitsf i lter SHIP, der dari iber hinaus auch bei der W a h l des Pro jekt i l s l i m i t i e r t 
i s t . 
Bei zwei Energien sollte der Bi ldungsquerschnitt von ^^^Fm bes t immt und die Transmis-
sion gemessen werden. Z u m anderen sollten die targetahnlichen Produkte m i t 8 8 < Z <100 
naher betrachtet werden, u m Erkenntnisse zur Systematik der Transferprodukte zu gewin-
nen. 
Durch technische Probleme bei der Durch f i ihrung der Bestrahlung konnten leider keine 
Ergebnisse i m Hinb l i ck auf die eigentliche Zielsetzung des Experiments gewonnen werden, 
so dafi i n dieser A r b e i t nur auf die chemische Seite der Versuche eingegangen werden 
kann. Dabei steht die Beschreibung des f i i r die targetahnlichen Produkte entwickelten 
Trennungsgangs i m M i t t e l p u n k t . 
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2 Grundlagen 
2.1 C h r o m a t o g r a p h i e u n d E x t r a k t i o n 
2.1.1 Grundbegriffe, Kenndaten, Peakformen 
M a n kann die Chromatographie als eine physikalisch-chemische Methode definieren, m i t 
deren Hi l fe StofFgemische i n ihre Bestandteile aufgetrennt werden konnen. Die theoret i -
sche Beschreibung der zugrundeliegenden Trennvorgange erfolgt haufig i n Analogie zu Ex-
t r a k t i o n und Dest inat ion . I m Laufe der Zeit wurden eine ganze Reihe von Methoden und 
Verfahren entwickelt , die den unterschiedlichsten Trennproblemen Rechnung tragen. Ihnen 
alien ist gemeinsam, dal3 ein Gemisch getrennt w i r d , wei l seine Komponenten unterschied-
liche A f f in i ta ten zur „stationaren" und zur „mobilen" Phase eines chromatographischen 
Systems haben. 
Die Verte i lung eines Stoffes zwischen zwei nicht mischbaren Phasen ergibt sich aus dem 
Nernst 'schen Verteilungssatz: 
" 7 " " m IV 
i-ag '"•aq/ 'aq 
Der Verteilungskoeffizient K D g ibt also das Verhaltnis der Stoffmengen i n zwei Phasen 
(hier: wassrig u n d organisch) nach der Gleichgewichtseinstellung wieder. Da i n der vor-
liegenden A r b e i t prakt isch i m m e r Radionuklide eingesetzt wurden , kann m a n die Masse 
durch die A k t i v i t a t i n der entsprechenden Phase ersetzen. M i t der Gesamtakt iv i ta t Ao 
und A„g — Ao — Aaq erhalt man : 
AQ — Agq Vorg 
KD - — J y - (2) 
^aq ' aq 
M i f i t m a n nur die A k t i v i t a t i n einer Phase, so erhalt m a n schliefilich m i t dem prozentualen 
A k t i v i t a t s a n t e i l der entsprechenden Phase, %j> = Ap/Ao fur den Verteilungskoeffizienten: 
' 100 ^ 
Vorg 
aq (3) 
Diese Beschreibung der Gleichgewichtseinstellung i n Analogie zur E x t r a k t i o n , kann man 
bei „Batch"-Versuchen anwenden, wobei die betrachtete Komponente e inmal m i t den be-
te i l ig ten Phasen i n K o n t a k t gebracht w i r d . Nach der A q u i l i b r i e r u n g und Phasentrennung 
w i r d die Verte i lung und daraus der iiTo-Wert bes t immt . 
I n einer Chromatographiesaule hat man dagegen ein dynamisches System. Die mobile 
Phase (Solvens) k o m m t standig m i t frischer stationarer Phase i n K o n t a k t , wobei sich das 
Gleichgewicht zwischen den beiden Phasen i m m e r wieder neu einstel l t . Deshalb hat der 
i^£)-Wert hier die folgende Def in i t ion : 
K . ^ ^ (4) 
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Vr : Retent ionsvolumen 
Vt : To tvo lumen (freies Saulenvolumen) 
V, : Vo lumen der stat ionaren Phase 
Analog kann der KJD i iber die entsprechenden Zeiten ausgedriickt werden: 
n ^ ' - ^ (5) 
Grofie K^-Weite bedeuten dementsprechend eine grofie A f f i n i t a t zur stat ionaren Phase, 
was zu einem grofien Retentionsvolumen f i i h r t . 
E i n Mafistab f i i r die Qua l i ta t einer chromatographischen Trennung ist der Trennfaktor 
a , der auch als re lat ive Retent ion bezeichnet w i r d : 
tl ist hierbei die Nettoretentionszeit einer Komponente . E i n weiterer wichtiger Parameter, 
u m die G i i t e einer Trennung zu beurtei len, ist die Auflosung, die durch die Bre i te der Peaks 
b e s t i m m t w i r d . F i i r zwei Peaks gleicher Bre i te w ist das Auflosungsvermogen gegeben 
durch : 
R,. ^ ^ (T) 
W 
I n diesem Fal l hat Komponente 2 ein grofieres Retentionsvolumen aJs Komponente 1. 
U m die Qua l i ta t einer Saule zu charakterisieren, wurden von E. Glueckauf zwei Para-
meter i n Analogie zur f rakt ion ier ten Dest inat ion eingef i ihrt , wo m a n die Einste l lung vieler 
Gleichgewichte entlang einer Desti l lationskolonne betrachtet . Die A n z a h l der theoretischen 
Boden n w i r d m i t Hi l fe der Halbwertsbreite F W H M definiert als: 
/ t \
n =  5M  )  (8) 
\FWHMJ 
U m verschiedene Systeme vergleichen zu konnen, berechnet m a n das Hohenaquivalent h 
eines theoretischen Bodens ( H E T P , height equivalent of a theoret ical plate) durch Div is ion 
der Saulenlange L durch die Zahl der Boden: 
(9) 
n 
I n A b b . 1 sind noch e inmal die wichtigsten Parameter zur Charakter is ierung einer Trennung 
dargestellt . 
E l u i e r t m a n eine Reihe von Komponenten m i t der gleichen Elut ionslosung, so beobach-
tet m a n eine zunehmende Peakverbreiterung, zum Beispiel bei der Trennung der Lantha-
niden. Dieses Phanomen hat verschiedene Ursachen, deren jeweil iger Be i t rag unter ande-
rem durch die Fliefigeschwindigkeit der mobi len Phase bes t immt w i r d [ K n o 7 2 ] . 
E i n weiterer wichtiger Faktor ist die Flache der Grenzschicht zwischen stationarer und 
mobi ler Phase, da die Austauschprozesse i iberwiegend durch Diffusion zwischen den beiden 
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Signal 
Komponente 1 Komponente 2 
Probenaufgabe 
A b b i l d u n g 1: Ein Chromatogramm und seine Kenndaten. 
Phasen bes t immt werden. Durch eine moglichst grofie Oberflache der stat ionaren Phase 
lafit sich die Qua l i ta t der Trennung entscheidend verbessern. Ermogl i cht w i r d dies durch 
den Einsatz sehr feinkorniger Tragermaterial ien m i t Korngrofien i m Mikrometerbere ich . 
Problematisch ist dabei, dafi sich der Innenwiderstand bei der Saulenchromatographie stark 
erhoht. Das f u h r t dazu, dafi die mobile Phase nicht mehr von selbst durchlauf t , sondern m i t 
hohen Dr i i cken (teilweise i iber hundert Bar ) durchgepumpt werden mufi . Dies erforderte die 
E n t w i c k l u n g spezieller Techniken. Die Bezeichnung H P L C , die urspr i ing l i ch A b k i i r z u n g fur 
BGgh Pressure L i q u i d Chromatography war, w i r d inzwischen f i i r hochauflosende Fliissig-
keitschromatographie i n alien Druckbereichen benutzt , wobei das A k r o n y m j e t z t H i g h Per-
formance L i q u i d Chromatography, also Hochleistungsfliissigchromatographie bedeutet. 
E i n idealer chromatographischer Peak lafit sich auf der Basis der zugrundeliegenden 
statistischen Prozesse als symmetrische Gaufikurve beschreiben [Hei 87, M e y 8 6 ] . Ideale 
Zustande sind i n der Praxis ausgesprochen selten, hier t reten meist E lut ionskurven auf, 
die sich eher durch asymmetrische Gaufiverteilungen, Poissonverteilungen oder Gaufiver-
tei lungen m i t exponentiel lem Ab fa l l beschreiben lassen. Hierbei w i r d zwischen Front ing 
und Ta i l ing unterschieden. 
Die Peaksymmetrie w i r d aus praktischen Gri inden i n einer Hohe von zehn Prozent der 
Gesamthohe bes t immt , wei l bei den normalerweise benutzten Detektoren meist gewisse 
Schwankungen i m Untergrund auftreten. Hierbei ist A die Ent fernung der Peakfront zum 
M a x i m u m und B die Entfernung vom M a x i m u m bis zum Ende des Peaks. D a m i t definiert 
sich die Symmetr ie als: 
I m Idealfal l ist 5 = 1, f i i r 5 < 1 liegt Front ing vor, bei Werten iiber 1 spricht man 
von Peaktai l ing. Die Ursachen f i i r nichtideale Peakformen sind v ie l fa l t ig . Bre i te Peaks 
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2 3 4 5 
Zed 
1 = iJealePeaklorm 2 - Bieiter Peak 3 = Fionling 4 = Tailing 5 = Doppelpeak 
A b b i l d u n g 2: Verschiedene Peakformen 
t re ten haufig dann auf, wenn die Qual i ta t der Saule sich verschlechtert, aber auch, wenn 
m a n die Probe i n einem Losungsmitte l aufgibt , das eine zu hohe Elut ionskra f t hat , so 
dafi die Substanzbande sich schon am Sauleneingang verbre i tert . A u c h hochviskose mobile 
Phasen konnen Peakverbreiterungen zur Folge haben. Die Hauptursache f i i r Peakfronting 
ist das Uberladen der Saule, aufierdem t r i t t es auf, wenn m a n ein zu stark eluierendes 
Losungsmitte l und gleichzeitig ein zu grofies Volumen bei der Probenaufgabe benutzt . 
Ta i l ing ist die am haufigsten auftretende Peakdeformation. Die Hauptursache ist der 
Einf luf i von mehr als einem Retentionsmechanismus auf die Probensubstanz. Auch wenn 
der Ubergang von der stationaren i n die mobile Phase sehr langsam gegeniiber der E l u t i -
onsgeschwindigkeit i s t , kann es zu Tai l ing kommen. Doppelpeaks sind dagegen ein Zeichen 
f i i r T o t v o l u m i n a oder Kana lb i ldung i n der Saule. 
Nichtideale Peaks, insbesondere ein ausgepragtes Ta i l ing , erschweren auch die Tren-
nung, da die Peaks sich starker i iberlappen, so dafi m a n die Retentionszeiten stark erhohen 
mufi , u m die gleiche Trennqual i tat zu erzielen. 
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2.1.2 Benutzte Systeme 
2.1.2.1 Lanthanidentrennung Bei den Lanthaniden w i r d vom Cer z u m L u t e t i u m 
die drittauf ierste Elektronenschale, das 4f -Niveau, aufgef i i l l t . Diese hat prakt isch keinen 
EinfluiJ auf das chemische Verhalten, das j a durch A r t und A n z a h l der Valenzelektronen 
gepragt ist . Die Valenzelektronenkonfiguration ist die gleiche wie be im L a n t h a n , 6s^5d^, 
so dafi die lonen sich i n wafiriger Losung praktisch nur durch ihren Radius unterscheiden. 
Zur Vereinfachung des Sprachgebrauchs gi l t i m Folgenden die Bezeichnung „Lanthaniden" 
f i i r die 4f-Elemente und das Lanthan . 
Die bereits erwahnte grofie chemische Ahnl ichkei t f i i h r t zu Problemen bei der Trennung 
der Elemente untereinander, was sich besonders bei der Anwendung klassischer Methoden 
zeigt. Hier waren zur Reindarstel lung eines einzelnen Elements viele Tausend Fallungs-
u n d Umkrista l l i sat ionsschr i t te erforderlich. 
U m dieses zeitaufwendige Verfahren abzukiirzen und einen leichteren Zugr i i f auf die 
einzelnen Elemente zu haben, die i n der N a t u r meist gemeinsam vorkommen [Hoi 76], 
wurden schon re lat iv f r i i h A l t e rnat iven gesucht. Als am besten geeignet erwies sich die 
K o m b i n a t i o n von lonenaustausch und Komplexb i ldung [Cot 80]. 
Dabei macht m a n sich zwei gegenlaufige EfFekte zunutze, durch deren Zusammenwir-
ken eine Trennung erst mogiich w i r d : Die Tendenz der dreiwertigen Lanthaniden zum 
lonenaustausch n i m m t m i t steigender Ordnungszahl ab, Lanthan w i r d also fester gebun-
den als L u t e t i u m . Gleichzeitig n i m m t die Tendenz zur B i l d u n g anionischer Komplexe i n 
der gleichen Richtung zu. Daraus folgt , dafi die einzelnen Elemente nacheinander vom 
Kationenaustauscher eluiert werden: L u t e t i u m zuerst und Lanthan als letztes. 
Der G r u n d f i i r dieses Verhalten ist die Abhangigkeit von lonenaustausch und K o m -
plexb i ldung von Ladung und lonenradius: AUgemein werden lonen u m so starker von 
den funkt ionel len Gruppen des Austauschers angezogen, je hoher ihre Ladung und je k le i -
ner ihr Radius i s t . Da dreiwertige lonen re lat iv fest an den Austauscher gebunden werden, 
braucht m a n Komplexb i ldner , die einerseits eine schnelle E l u t i o n ermoglichen, andererseits 
aber nicht so stark sind, dafi cdle Elemente auf e inmal von der Saule kommen. 
Einer der am besten geeigneten Komplexbi ldner ist a - H y d r o x i i s o b u t y r a t , a - H I B 
[Cho56, Smi56] . Ebenfalls geeignet sind Lactat [Cho56] , Ethylendiamintetraessigsaure, 
E D T A , oder C i t r a t [Cho56a] . U m die Effizienz der Trennung zu erhohen, kann m a n m i t 
Gradientenelut ion arbeiten [Vob63, Fot67] , wei l bei Verwendung von nur einer Liganden-
konzentrat ion die schweren Lanthaniden nur unvoUstandig getrennt werden. Die A b t r e n -
nung der leichten Elemente dauert dafiir sehr lange und result iert i n sehr bre i ten Peaks 
m i t ausgepragtem Tai l ing , wie A b b 3 zeigt. 
Bei der lonenaustauschchromatographie benutzt man einen polymeren Trager als sta-
t ionare Phase, an den geeignete funktionel le Gruppen gebunden sind, die m i t den zu t r e n -
nenden lonen i n Wechselwirkung treten . F i i r den Austausch von Kat ionen setzt m a n meist 
Sulfonsaurereste, - S O 3 ein. Grundmater ia l der meisten Austauscher ist ein Polystyro l -
Div inylbenzol -Copolymerisat . Der Div inylbenzolante i l gibt das Ausmafi der Vernetzung 
an und bes t immt die Eigenschaften der stationaren Phase (Porengrofie, QuellverhEdten) 





A b b i l d u n g 3: Trennung von La, Sm, Gd, Er und Lu bei 2^0 mit 0.1 M a-HIB, pH=5.0; 
nach 4000 Tropfen Strip mit 0.5M a-HIB, pH=5. 
F i i r die dreiwert igen A c t i n i d e n , A c t i n i u m und die Transplutoniumelemente m i t Aus-
nahme des Nobel iums, g i l t dabei das gleiche wie f i i r die Lanthaniden , so dafl m a n zu ihrer 
Trennung die gleichen Verfahren anwenden kann. Wegen der ausgepragten chemischen 
Ahnl i chke i t kann m a n die Lanthaniden auch ais Modellsubstanzen f i i r die Transpluto-
niumelemente u n d das A c t i n i u m einsetzen. 
nm rion [nm] 
L a 0.1061 T b 0.0923 Ac 0.1120'" 
Ce 0.1034 D y 0.0908 A m 0.0985 
Pr 0.1013 Ho 0.0894 C m 0.0977 
N d 0.0995 Y 0.0892 B k 0.0955" 
P m 0.0979 Er 0.0881 Cf 0.0942° 
Sm 0.0964 T m 0.0869 Es 0.0923^* 
E u 0.0950 Y b 0.0858 F m 0.0911<= 
G d 0.0938 L u 0.0848 M d 0.0896-= 
L r 0.0881= 
Tabelle 1: lonenradien der dreiwertigen Lanthaniden und Actiniden sowie von Y^"^ fiir die 
Koordinationszahl 6 nach [Tem54j, "[HaiVSj, ^[Shan76], "[BriiSS] und ''[Gob89]. 
Die i n dieser A r b e i t beschriebenen Trennungen wurden an stark saurem Kat ionen-
austauscher A M I N E X A6 (BioRad) i n der A m m o n i u m f o r m durchgef i ihrt . Dabei handelt 
es sich u m ein m i t 8% Div iny lbenzo l vernetztes Poly sty rolharz. Die Korngrofie betragt 
17.5 ± 2 / i m , das M a t e r i a l hat eine Kapaz i tat von 1 . 7 m v a l / m l . Die E l u t i o n erfolgte mi t te l s 
wafiriger Losungen von A m m o n i u m - a - h y d r o x i i s o b u t y r a t . Die S t r u k t u r f o r m e l der freien 
Saure zeigt A b b i l d u n g 4. 
U m die dreiwertigen lonen zu komplexieren, braucht m a n re lat iv hohe Konzentrat ionen 
der freien Anionen , wobei g i l t : 
10-"" c{L~) 








_ _ n — — V 
H X OH OH / 
- - 0 - ^0 
RCH /O 
\
A b b i l d u n g 4: Struktur von a-Hydroxiisobuttersdure und Aufbau eines Komplexes vom Typ 
[Me(a-HIB)3j 
Ks • c (5 re ) 
H i e r i n ist c(Sre) die Einwaagekonzentration der Saure, c (L" ' ) die Konzentra t i on der 
freien Liganden u n d Ks die Dissoziationskonstante der a - H I B . Bei Berechnungen von c (L~ ) 
mufi beachtet werden, dafi die Dissoziationskonstante konzentrationsabhangig ist [Smi56] . 
a - H I B kann sowohl als ein- wie auch als zweizahniger L igand auftreten, bei der Ko -
ord inat ion i iber die Carboxy l funkt ion und die OH-Gruppe konnen sich energetisch beson-
ders begiinstigte Chelatkomplexe m i t f i infgliedrigen Ringen ausbilden [Ped87]. I m Pr inz ip 
konnte die Carboxylgruppe auch selbst als zweizahniger Ligand auftreten, somit hat te man 
drei Koordinationsstel len i m MolekiU. Dies ist jedoch wenig wahrscheinlich, wei l daraus 
durch ungiinstige Bindungswinkel starke Spannungen resultieren wi i rden . 
D u r c h verschiedene Messungen konnte nachgewiesen werden, dafi i m Falle der dreiwer-
t igen Lanthaniden u n d A c t i n i d e n Komplexe vom T y p [MeL4]~ vorliegen [ C h o 6 1 , Ho i61 ] . 
Diffusionsmessungen ergaben, dafi die Koordinationszahl der dreiwert igen Lanthaniden 
i n wafiriger Losung bei 25° C i m Bereich u m E u r o p i u m von acht nach neun wechselt 
L u n S l ] . Bei systematischen Untersuchungen zum Zusammenhang zwischen Ko-Weit, 
Ligandenkonzentrat ion u n d lonenradius i m System a - H I B / A m i n e x A6 konnte gezeigt wer-
den, dafi an dieser Stelle eine Diskont inui tat i m normalerweise l inearen Ver lauf der F u n k t i o n 
logKo vs. nor, a u f t r i t t [Mar 69, Gob 90]. 
2.1.2.2 Actinidentrennung Die Ac t in iden , bei denen die 5f-Schale aufgefi i l l t w i r d , 
bieten bei we i tem nicht ein so einheitliches B i l d wie die Lanthaniden . Das zeigt sich 
besonders bei den leichten Ac t in iden , die viele Wertigkeitsstufen besitzen u n d sich eher 
wie Nebengruppenelemente verhalten [ M i k 89]. Aus diesem G r u n d wurden sie nach ihrer 
Entdeckung zunachst i n die Nebengruppen eingeordnet, entsprechend i h r e m chemischen 
Verhalten. Erst nach Entdeckung der ersten Transurane, N e p t u n i u m ( Z = 9 3 ) und P luto -
n i u m (Z=:94), die i n ihren chemischen Eigenschaften mehr dem U r a n als den 5d-Elementen 
R h e n i u m u n d O s m i u m gleichen, wurde von G.T. Seaborg zuerst 1944 die Mogl i chkei t der 
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Oxidationszustande der Actinidenelemente nach [Kat86 
Ac T h Pa U N p Pu A m C m B k Cf Es F m M d No L r 
1? 
(2) (2) (2) (2) 2 2 2 
3 (3) (3) 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 3 
4 4 4 4 4 4 4 4 4 (4) 4? 
5 5 5 5 5 5? 5? 
6 6 6 6 6? 
7 (7) 7? 
Tabelle 2: Die stabilsten Wertigkeitsstufen sind jeweils unterstrichen, instabile Zustande 
sind eingeklammert. Bei den mit einem 9 versehenen Wertigkeiten bestehen Unsicherhei-
ten. 
Existenz einer Act in idenre ihe analog zu den Lanthaniden i n Betracht gezogen [Sea 91]. 
Eine Zusammenstel lung der Wert igke i ten der A c t i n i d e n zeigt Tabelle 2. 
W a h r e n d die Transplutoniumelemente m i t Ausnahme des Nobel iums i n wassriger 
Losung An^'^-Ionen b i lden , zeigen die leichten A c t i n i d e n i n wassriger Losung ein breites 
Spektrum von Wert igkeitsstufen, wobei bei U r a n , N e p t u n i u m u n d P l u t o n i u m verschiedene 
Oxidationsstufen nebeneinander vorliegen konnen. Der G r u n d hierfur i s t , dafi die 5f- und 
6 d - 0 r b i t a l e energetisch nahe beieinanderliegen. Aufierdem sind die 5 f - 0 r b i t a l e wesentlich 
weiter vom K e r n entfernt als die 4 f -Orbita le der Lanthaniden, so dafi die Kernanziehung i n 
weit starkerem Mafie durch die innenliegenden Elektronen abgeschirmt w i r d . Somit konnen 
die 5 f -Elektronen der A c t i n i d e n leichter abgetrennt werden. 
AUgemein g i l t , dafi i n den Oxidationsstufen +11, + I I I u n d + I V „einfache" Kat ionen 
vom T y p An^"*", An^+ u n d An"*"^ vorherrschen, wahrend bei den hoheren Oxidationsstufen 
„Actinyl"-Spezies [An(V)02 ] ' ' ' u n d [An(VI)02]^ '^ dominieren, die m a n als Oxokomplexe 
auffassen kann. I m Falle der Oxidationsstufen + I V und + V tre ten haufig Disproport ionie-
rungsreaktionen auf. 
Bei der Trennung der A c t i n i d e n wurden verschiedene Verfahren der lonenaustausch-
chromatographie angewandt. Das allgemeine Pr inz ip dieser Methode wurde i m vorange-
henden A b s c h n i t t bereits angesprochen. Das dort beschriebene System A m i n e x A 6 / a - H I B 
wurde auch zur Trennung der Transplutoniumelemente eingesetzt. 
Di - (2 -Ethylhexyl ) -orthophosphorsaure , H D E H P , ist ein fliissiger Kationenaustauscher, 
den m a n zur E x t r a k t i o n einsetzen kann [Hor69] . U m i h n auch i n chromatographischen 
Systemen benutzen zu konnen, gibt es ein Praparat , das aus m i t H D E H P beschichteten 
makroporosen Polystyrolkugeln besteht (Levextrel : L E W A T I T - O C 1 0 2 6 ® , Bayer Lever-
kusen). Dieses M a t e r i a l kann ganz analog zu den „klassischen" lonenaustauscherharzen 
eingesetzt werden. Da das H D E H P bei der Herstel lung fest i n die Zwischenraume der 
Austauscherpart ikel eingebunden w i r d , besteht nur eine geringe Gefahr des Abwaschens 
vom Tragermater ia l [Kau78] . M a n kann Mater ia l i en dieses Typs als Bindeglieder zwi -
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schen E x t r a k t i o n s - und lonenaustauschchromatographie betrachten. M i t H D E H P kann 
majo. K a t i o n e n verschiedener Wertigkeitsstufen voneinander trennen. Es ist auch mogi ich, 
die dreiwert igen A c t i n i d e n und /oder Lanthaniden zu separieren. Beispiele f i i r beide A n -
wendungen f inden sich i n K a p i t e l 3. 
Anionenaustauscher sind vo l l ig analog zu denen f i i r Kat i onen aufgebaut. Auch hier 
besteht die M a t r i x aus einem Polystyro l -Div inylbenzol -Copolymerisat , anstelle der Sul-
fonsaurereste fungieren basische Substituenten als funkt ionel le Gruppen . 
Bei dem zur Untersuchung der Produkte der Reakt ion ^^Ne -t- ^^^U durchgef i ihrten Tren-
nungsgang wurde ein stark basischer Anionenaustauscher zur A u f t r e n n u n g der anionischen 
Komplexe der leichten A c t i n i d e n eingesetzt. Dabei macht m a n sich e inmal die unterschied-
Uche Stab i l i ta t der verschiedenen Oxidationsstufen und zum anderen deren unterschiedliche 
Tendenz zur K o m p l e x b i l d u n g zunutze. 
2.1.2.3 Isolierung von Hahnium Bei den Versuchen zur Chemie des Hahniums wur-
den drei verschiedene Systeme eingesetzt, wobei zwei grundsatzl ich verschiedene Techniken 
benutzt wurden . 
Elution vom Kationenaustauscher mit a-Hydroxiisobutyrat Das Verfahren 
wurde bereits i n den vorangehenden Abschnit ten beschrieben. I m vorliegenden Fall wurde 
es dazu eingesetzt, lonen verschiedener Wertigkeitsstufen voneinander zu trennen: Ha "^*" 
sollte von Rf*"*" u n d von den dreiwertigen schweren A c t i n i d e n sowie No^"^ getrennt werden. 
W i e bereits erwahnt , werden Kat ionen u m so besser vom Austauscher festgehalten, je 
kleiner u n d hoher geladen sie sind. Gleichzeitig zeigen diese lonen aber auch eine starke 
Tendenz zur Komplex ierung , so dafi man fiinffach positive lonen von dre i - und vierwert igen 
abtrennen kann: Hierzu mufi man die Konzentrat ion der freien Liganden so gering halten, 
dafi nur lonen vom T y p Me^"^ komplexiert werden, wahrend die dreiwertigen A c t i n i d e n 
und die Mitg l i eder der v ierten Nebengruppe vom Austauscher festgehalten werden. Die 
E n t w i c k l u n g dieser Chemie ist Tei l der Dissertation von H.P. Z i m m e r m a n n und w i r d dort 
ausf i ihrl ich behandelt [Z im92] . 
Verteilungschromatographie M a n bezeichnet dieses Verfahren auch als Fli issig-
Fliissig- oder Extrakt ionschromatographie , das heifit , sowohl die mobile als auch die sta-
tionare Phase sind fliissig. Dabei kann die stationare Phase chemisch an das Tragermater ia l 
gebunden sein, oder der inerte Trager w i r d m i t der stationaren Phase belegt. Diese Situa-
t i o n ist i n A b b . 5 andeutungsweise dargestellt. 
Abhangig von der Po lar i tat der betei l igten Phasen spricht m a n von Normalphasen-
Vertei lungschromatographie, wenn die stationare Phase polarer ist als die mobile . I m 
Rahmen dieser A r b e i t wurden dagegen Reversed-Phase-(RP)-Techniken eingesetzt. Das 
bedeutet, dafi die mobile Phase polarer ist als die stationare. Bei den Versuchen zur 
Chemie des Hahniums wurden zwei verschiedene stationare Phasen benutzt : D i i s obuty l -
carbinol , D I B C , und Tr i i sooc ty lamin , T I O A . I n dieser E i n f i i h r u n g w i r d auf beide Systeme 
re lat iv ausf i ihrl ich eingegangen, u m Gemeinsamkeiten und Unterschiede darzustellen. Die 
18 
A b b i l d u n g 5: Schematische Ansicht eines Systems zur Verteilungschromatographie. Neben 
einem pordsen Trager ist noch ein weiteres Material dargestellt, das wegen seiner geringen 
Komgrofie ebenfalls eine sehr grofie Oberflache hat. 
experimentel le Re2disation der T I O A - C h e m i e ist T h e m a von D ip l omarbe i t und Disserta-
t i o n von H . P. Z i m m e r m a n n [Z im88 , Z i m 9 2 ] , wahrend die vorliegende A r b e i t sich m i t der 
E n t w i c k l u n g einer D I B C - C h e m i e zur Isolierung des Hahniums beschaftigt. 
Beide wurden vor der Verwendung auf ein hydrophobes Tragermater ia l aufgezogen. 
Der Zusammenhalt zwischen dem Tragermater ia l u n d der stat ionaren Phase kann hierbei 
n a t i i r l i c h nie so fest sein wie bei einer chemischen B i n d u n g , was sich unter Umstanden 
negativ auf die Langze i ts tab i l i tat auswirkt . Aufierdem hat m a n i m m e r Verluste durch 
Abwaschen, was die Reproduzierbarkeit verschlechtert. 
Andererseits kann m a n aus einer breiten Palette der verschiedensten E x t r a k t i o n s m i t t e l 
das f i i r das jeweil ige Trennproblem am geeignetsten erscheinende auswahlen. Somit hat 
m a n die Mogl i chke i t , j e nach Bedarf ohne vie l Au fwand eine „mafigeschneiderte" stationare 
Phase herzustellen, wobei man Parameter wie den Beladungsgrad leicht variieren kann, so 
dafi die oben angesprochenen Nachteile der Vertei lungschromatographie m i t fliissigen Pha-
sen durch die Vielseit igkeit und die hohe Selektivitat der eingesetzten Phasen bei weitem 
aufgewogen werden. 
Nach der E in te i lung von Y . Marcus [Mar 69] gehoren D I B C u n d T I O A zu verschiedenen 
Klassen von E x t r a k t i o n s m i t t e l n . Dies zeigt sich am Mechanismus der E x t r a k t i o n u n d nicht 
zuletzt an der A r t der extrahierten Spezies. Es folgt n u n zunachst eine kurze allgemeine 
Betrachtung zur E x t r a k t i o n , anschliefiend werden die beiden Systeme vorgestellt . 
Bei der E x t r a k t i o n w i r d der Ubergang einer Spezies zwischen zwei n icht mite inander 
mischbaren Phasen zur Trennung ausgenutzt. Bei den i n dieser A r b e i t benutzten Systemen 
w i r d der Ubergang einer ionischen Spezies zwischen einer wafirigen u n d einer organischen 
Phase betrachtet . Geladene Teilchen wechselwirken stark m i t den Dipo len des Wassers, 
dies f i i h r t zu einer mehr oder weniger starken H y d r a t a t i o n . Versucht m a n n u n , ein solches 
hydratisiertes Ion i n eine organische Phase zu i iber f i ihren , so muf i der Verlust an H y d r a t a -
tionsenergie durch die Solvatationsenergie ausgegUchen werden. Aus diesem G r u n d werden 
lonen nicht i n unpolare Losungsmitte l extrahier t , denn dort w i r d keine Solvatationsenergie 
fre i . 
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M a n kann die be im Phaseniibergang zu i iberwindende Energiebarriere als F u n k t i o n von 
Ladung , lonenradius u n d Polar i tat des Losungsmittels abschatzen [Mar 72]: 
AUaq-*org = — TJ- T (12) 
Z • e : Ladung des Ions 
Tion '• lonenradius 
e^jO : Dielektr iz i tatskonstante von Wasser 
Eorg Die lektr iz i tatskonstante des Losungsmittels 
D a die Solvatation i n erster Linie eine elektrostatische Wechselwirkung i s t , n i m m t ihr 
Ausmafi m i t steigender Dielektr iz i tatskonstante des Losungsmittels zu. Trotzdem ist die 
Wechselwirkung geladener Teilchen m i t der wafirigen Phase so stark, dafi die Ladung vor 
der E x t r a k t i o n i n i rgend einer Form kompensiert werden muf i , zum Beispiel durch Asso-
z iat ion zu lonenpaaren. 
I m Falle des D I B C k o m m t es zur E x t r a k t i o n durch Solvatation, da seine Basizitat nur 
schwach ausgepragt i s t . V ie lmehr w i r d zunachst die Ladung der lonen durch das Zusam-
mentreten von Gegenionen ausgegUchen, das entstandene lonenassoziat w i r d dann durch 
sekundare Solvatation extrahiert . T I O A extrahiert dagegen durch B i l d u n g von lonenpaa-
ren. Dabei hat m a n praktisch die gleichen Verhaltnisse wie bei der Verte i lung zwischen 
einer wafirigen Phase und einem Anionenaustauscher. Beiden Systemen gemeinsam ist , 
dafi die vertei l te Spezies an der Phasengrenzflache gebildet w i r d . 
Di i sobuty lcarb ino l gehort als sekundarer Alkohol zu den E x t r a k t i o n s m i t t e l n , die Sau-
erstof i als Lewisbase enthalten. Da die Basizitat nur schwach ausgepragt i s t , werden die 
Platze i n der inneren Koordinationssphare des MetaUions von den starker basischen Was-
sermolekiilen oder von anderen Anionen besetzt. Die sekundare Solvatation der h y d r a t i -
sierten Spezies f i i h r t dann zur E x t r a k t i o n . Bei starken Sauren w i r d das Pro ton solvatisiert 
u n d zusammen m i t dem Gegenion i n Form eines lonenpaares extrahier t . Dabei w i r d das 
Hydratwasser m i t i n die organische Phase befordert, wo dann meist eine ganze Reihe u n -
terschiedlicher Spezies i m Gleichgewicht stehen. 
Generell ist das hydrat is ierte Proton wegen seiner starken Tendenz zur sekundaren Sol-
vatat ion i n vielen Fal len sehr gut als Gegenion geeignet. Die i m Folgenden gezeigte direkte 
Protonierung des Extrakt i onsmi t te l s und E x t r a k t i o n eines Anions durch Assoziatbi ldung 
m i t dem Oxon iumion findet dagegen hier nicht s ta t t , wahrend diese Reakt ion bei den A m i -
nen wegen ihrer hoheren Basizitat vorherrscht. 




Die benutzten Systeme bestehen aus M e t a l l i o n , Wasser, Saure u n d D I B C , wobei die 
Konzentra t i on des Metal l ions verglichen m i t den anderen Komponenten sehr k l e i n ist . Die 
Eigenschaften der Phasen werden also durch das System W a s s e r / S a u r e / E x t r a k t i o n s m i t t e l 
b e s t i m m t . Dabei spielt insbesondere die E x t r a k t i o n der Saure eine wichtige RoUe. Sie 
w i r d von der Saurestarke, der Grofie der Spezies u n d der H y d r a t a t i o n bzw. Solvatation 
von Anionen u n d Kat i onen bes t immt . 
Halogenwasserstoffsauren werden entweder als hydratisiertes M o l e k i i l ( H F ) oder durch 
Solvatation des hydrat is ier ten Hydroniummolekuls [H30(H20 )3] " ' ' ex t rah ier t . Dabei w i r d 
H F wesentUch besser extrahiert als die anderen Halogenwasserstoffsauren, deren Extrahier -
barkeit i n der Reihenfolge H I > H B r > H C l a b n i m m t , wahrend gleichzeitig die Starke der 
H y d r a t a t i o n der Anionen z u n i m m t [Mar 72]. 
Neben neutralen , i iberwiegend kovalenten Metal lhalogeniden werden auch negativ ge-
ladene Halogenokomplexe extrahiert . Durch Protonierung entstehen hieraus komplexe 
Metal lhalogensauren, die als lonenpaare extrahiert werden, ganz ancdog zu den starken 
Mineralsauren. Dabei sind jedoch nur re lat iv grofie, einfach negativ geladene lonen gut 
extrahierbar , die wegen ihrer Grofie u n d geringen Ladung nur schwach solvatisiert wer-
den. Bei polynegativen Komplexen ist dagegen die elektrostatische Wechselwirkung m i t 
der wafirigen Phase wesentlich starker, so dafi sie selbst von re lat iv polaren Losungsmitte ln 
nicht mehr extrahier t werden konnen. Das t r i f f t insbesondere auf die Fluorokomplexe zu. 
Die W i r k u n g von A i r d n e n als E x t r a k t i o n s m i t t e l beruht auf ihrer Fahigkei t , lonenpaare 
zu b i lden , deren Anionen gegen negativ geladene Spezies aus der Losung ausgetauscht 
werden konnen. Dabei kommen -re lat iv unspezifische- elektrostatische Wechselwirkungen 
z u m Tragen, so dafi die Selektivitat der E x t r a k t i o n durch Parameter der wafirigen Phase 
bes t immt w i r d . Dabei fa l l t die weitgehende Analogie zur Verte i lung anionischer Spezies 
zwischen wafirigen Losungen u n d Anionenaustauschern ins Auge, die so weit geht, dafi m a n 
die langkett igen aliphatischen A m i n e als fliissige Anionenaustauscher bezeichnen kann. 
Daraus ergeben sich die Eigenschaften dieser Systeme: I m Gegensatz zu D I B C werden 
lonen u m so besser extrah ier t , j e hoher sie geladen s ind, gleichzeitig werden grofie lonen 
gegeniiber kleinen bevorzugt, was wiederum eine Folge der H y d r a t a t i o n i n der wafirigen 
Phase is t . Dies spielt insbesondere bei ter t iaren A m i n e n u n d quaternaren A m m o n i u m s a l -
zen eine wichtige RoUe. 
B e i m Extraktionsmechanismus kann man i m Pr inz ip zwischen lonenaustausch und 
A d d u k t b i l d u n g unterscheiden, beide Mechanismen sind thermodynamisch aquivalent 
[Mar 72, Dor 91]: 
mR^NH+X- + M X - : ; ' „ ^ {R^NH+)mMX-^ + mX 
mR^NH+X- + MXr, ^ {RsNH+)mMX-^„ 
E i n wicht iger Konkurrenzprozef i zur E x t r a k t i o n anionischer Komplexe ist die E x t r a k t i o n 
der Saure aus der wafirigen Phase, die auch f i i r die Veranderungen der Extraktionsausbeute 
i n Abhangigkei t von der Saurekonzentration m i t v e r a n t w o r t l i c h ist . 
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Z u m Schlufi soil noch einmaJ kurz auf die Grunde f i i r die Auswahl der bei der Untersu-
chung der chemischen Eigenschaften des Hahniums benutzten E x t r a k t i o n s m i t t e l eingegan-
gen werden: Das System T I O A / H C l hatte sich i n umfangreichen Vorversuchen m i t einer 
ganzen Reihe von ter t iaren A m i n e n und quaternaren Ammoniumscdzen, die i n [Z im88] 
ausf i ihr l ich beschrieben sind, als am besten geeignet gezeigt f i i r die A b - und A u f t r e n n u n g 
der Homologen des Hahniums, Niob , Tanta l und P r o t a c t i n i u m . Die Ergebnisse der Versu-
che zum Verhalten des Hahniums i m System T I 0 A / H C 1 ( H F ) [ K r a 8 9 , Z im92a] waren der 
Anla f i f i i r die Durch f i ihrung der Experimente m i t D I B C . Von diesem war bekannt, dafi es 
ein sehr selektives E x t r a k t i o n s m i t t e l f i i r P r o t a c t i n i u m ist [Sch64], das auch zur Trennung 
von Niob u n d P r o t a c t i n i u m sowie Niob und Z i rkon benutzt werden kann [Moo 55, Moo 56]. 
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2.2 C h e m i e m i t e i n z e l n e n A t o m e n 
Bei der Untersuchung der chemischen Eigenschaften der schwersten Elemente stel lt sich 
neben dem Prob lem der kurzen Halbwertszeiten auch das der niedrigen Produkt ionsraten . 
Selbst unter gi instigsten Bedingungen werden nur ein bis zehn A t o m e pro M i n u t e produ-
z iert . Bei den Versuchen zur Chemie des Hahruums war auf der Grundlage der bekannten 
Ausbeuten bei P r o d u k t i o n , Transport , Chemie u n d Nachweis abzusehen, dafi nur i n jedem 
zwanzigsten bis dreifiigsten Exper iment ein A t o m nachzuweisen sein wurde [ K r a 8 8 ] . Das 
bedeutet , dafi Chemie m i t einzelnen A t o m e n betrieben werden mufi . 
A n dieser Stelle ergibt sich die Frage, ob ein einzelnes A t o m sich i n einem chemischen 
System genauso verhalt wie ein Ensemble von vielen A t o m e n , oder, von der anderen Seite 
betrachtet , ob Ergebnisse, die m a n m i t einzelnen A t o m e n erhal t , auch w i r k l i c h das Ver-
halten makroskopischer Mengen des betrachteten Elements widerspiegeln. 
Exper imente l le Untersuchungen zum Verhalten von Po lon ium u n d Asta t ergaben, 
dafi sich das Verhalten kleinster Mengen nicht vom normalen Verhal ten unterscheidet 
[Rei 86, R u m 89]. Dabei wurden die elektrochemische Abscheidung an Silber, verschiedene 
Mit fa l lungsreakt ionen , Losungsmit te lextrakt ion u n d lonenchromatographie systematisch 
untersucht , wobei die Konzentrat ion i n einem weiten Bereich var i iert wurde . Die ersten 
beiden Methoden dienten dabei als Model le f i i r Einstufenprozesse, wahrend E x t r a k t i o n und 
Chromatographie als Mehrstufenprozesse anzusehen sind. A u c h m i t nur vierzig A t o m e n 
ergaben sich keine ungewohrdichen Verhaltensweisen. 
Neben experimentel len Untersuchungen, welche die Prob lemat ik mehr phanomenolo-
gisch betrachten, g ib t es auch theoretische Ansatze. Hierbei spielt die Frage nach der 
G i i l t i g k e i t des Massenwirkungsgesetzes die entscheidende RoUe. Die Einste l lung eines 
Gleichgewichts erfolgt durch die statistische Verte i lung der i n einem System vorhande-
nen Teilchen auf die moglichen Zustande. Dabei g i l t i n Systemen, die eine grofie Zahl von 
Teilchen enthal ten , das Massenwirkungsgesetz. A u c h auf der Ebene von Tracerkonzentra-
t ionen , die i n der Regel u m 10""^ M Uegen, gelten die thermodynamischen Gesetzmafligkei-
ten ohne Einschrankung, vorausgesetzt, die Reakt ion ist nicht kinet isch gehemmt [Gui89 . 
Nach Borg u n d Dienes [ B o r S l ] werden zur Berechnung der Gleichgewichtslage konventio-
nelle Verfahren der chemischen K i n e t i k und T h e r m o d y n a m i k m i t den Gleichungen des ra-
d ioakt iven Zerfalls verkn i ip f t , daraus resultieren „wahrscheinlichste W e r t e " , die den durch 
das Massenwirkungsgesetz gegebenen „wahren" Gleichgewichtskonzentrationen entspre-
chen. Die Ver te i lung u m den wahrscheinUchsten Wert lafit sich m i t Hi l fe von B i n o m i n a l -
oder Poissonverteilungen best immen. Bei der Berechnung spielt die Aktivierungsenergie 
des geschwindigkeitsbestimmenden Schritts , AG^, eine wichtige RoUe. F i i r ein Isotop 
m i t einer Lebensdauer von zehn Sekunden sollte sie n icht wesentlich i iber 80 k J liegen, 
wenn die „wahrscheirdichsten" Werte i n den Bereich der „wahren" Werte kommen sollen. 
Andererseits erhalt m a n fur A G * < 70 k J selbst f i i r Gruppen von nur zehn A t o m e n „wahr-
scheinUchste" Werte , die sich kaum von den f i i r Makromengen bes t immten unterscheiden 
B o r 8 1 ] . 
G u i l l a u m o n t u n d M i t a r b e i t e r [Gu i89 , Gui91] gehen noch einen Schr i t t weiter: I n 
[Gui89] w i r d die Frage untersucht, i n wie weit das Massenwirkungsgesetz noch g i l t , wenn 
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m a n es auf ein einziges A t o m an wendet. Da ein Gleichgewicht durch die Verte i lung einer 
Spezies zwischen zwei Phasen gegeben ist , ein einzelnes A t o m sich zu einerm Ze i tpunkt 
aber nur i n einem best immten Zustand befinden kann, ist die klassische Def in i t i on des 
Massenwirkungsgesetzes nicht mehr anzuwenden. Wenn die Lebensdauer des betrachteten 
Atoms hinreichend lang is t , kann es nacheinander alle moglichen Zustande besetzen und so 
den thermodynamisch giinstigsten herausfinden. Unter dieser Voraussetzung ist es mogiich, 
die „Gleichgewichtsverteilung" eines einzelnen Atoms durch die Wahrscheinlichkeiten aus-
zudri icken, das A t o m i n den betei l igten Phasen anzutreffen. Konkre t bedeutet das, dafi 
zur Aufs te l lung des Massenwirkungsgesetzes die Konzentrat ionen oder A k t i v i t a t e n durch 
Wahrscheirdichkeiten ersetzt werden miissen: 
Aus: A G ° = -RTln ( f ] af"') 
w i r d : A G " = -RTln [u P B - ) 
H i e r i n sind Ui die stochiometrischen Koeffizienten und Oj die A k t i v i t a t e n der am Gleich-
gewicht betei l igten Phasen E i . Pg. ist die Wahrscheinlichkeit , das einzelne A t o m i n der 
Phase E i anzutreffen. 
F i i r die Praxis bedeutet das, dafi der „Verteilungskoeffizient" des einzelnen Atoms durch 
die Wahrscheinlichkeit gegeben ist , es i n der einen oder anderen Phase anzutreffen. Be-
n u t z t m a n eine statische Verteilungsmethode {—^  Batchversuche), muf i m a n viele Versuche 
durchf i ihren. Dynamische Verfahren wie die Chromatographie, bei denen auch ein einzelnes 
A t o m wahrend eines Experiments i n vielen Zyklen aus Adsorpt ion und Desorption immer 
wieder den Phasenraum abtasten mufi , l iefern auf jeden Fal l ein statistisches Ergebnis, 
so dafi m a n nach [Gui 89] i m Grunde genommen nur ein einziges Exper iment benotigen 
wi i rde . Somit kann m a n davon ausgehen, dafi ein A t o m am Ende einer Chromatogra-
phiesaule i m thermodynamisch giinstigsten Zustand ist und dafi die Beobachtungen das 
„wahre" chemische Verhalten des betrachteten Elements reprasentieren [Sea89a]. 
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2.3 R e l a t i v i s t i s c h e EfFekte 
Die Frage nach dem EinfluiJ relativistischer EfFekte ist bei der Untersuchung der chemi-
schen Eigenschaften sehr schwerer Elemente von besonderem Interesse. Die Ursache f i i r 
diese EfFekte ist die hohe Kerrdadung i n Verb indung m i t der re la t iv grofien raumlichen 
Ausdehnung der Atomkerne . D u r c h die Coulombkraft werden Elektronen m i t endlicher 
AufenthaltswahrscheinUchkeit am Kernor t auf Bahngeschwindigkeiten beschleurugt, die 
nahe an die des Lichts herankommen. Das f i i h r t zu einer relativist ischen Zunahme der 
Elektronenmasse, so dafi die Elektronen starker gebunden werden u n d der Radius des Or-
bitals a b n i m m t . Dieser ist nach Bohr umgekehrt proport ional zur Masse des Elektrons. M i t 
dieser relativist ischen K o n t r a k t i o n geht eine Stabil is ierung der kugelsymmetrischen O r b i -
tale einher, was man. als pr imaren relativistischen EfFekt bezeichnet. Gleichzeitig werden 
die E lektronen i n den axialsymmetrischen Orb i ta len starker gegenuber der Kernanziehung 
abgeschirmt, das heif it , sie spiiren eine geringere efFektive Kerrdadung. Dadurch sind sie 
weruger fest gebunden, u n d die betrofFenen Orb i ta le expandieren infolge des sekundaren 
relativist ischen EiFekts. 
Solche relativist ischen Systeme lassen sich nach dem Formalismus von Dirac beschrei-
ben. Die Eigenfunkt ionen werden durch die Hauptquantenzahl n , die Az imuta lquantenzahl 
1, die Drehimpulsquantenzahl j und die Magnetquantenzahl m charakteris iert . E i n w i c h t i -
ger Unterschied zur nichtrelat ivist ischen Betrachtungsweise nach Schrodinger i s t , dafi die 
Bahndrehimpulsquantenzahl 1 und die Spinquantenzahl s keine „guten" QuantenzEdden 
mehr s ind, sondern nur noch deren Vektorsumme j = 1-|-s. Das f i i h r t zur S p i n - O r b i t a l -
Aufspcdtung, die sich i n einer Aufhebung der E n t a r t u n g der p-, d- und f-Orbitade aufiert. 
A u c h die OrbitaJformen sind anders als i m klassischen Mode l l . Als Beispiel seien die 
p -Orb i ta le genannt, die i n ein kugelsymmetrisches pif2 und zwei axiaJsymmetrische pa / j -
Orb i ta le aufspalten. 
Die relativist ischen Effekte bewirken also, dafi sich sowohl die absoluten Energien der 
einzelnen Orb i ta le als auch ihre relative Lage zueinander verschieben, gleichzeitig andert 
sich die Ladungsvertei lung. Dadurch beeinflufit werden wiederum die Grofie von lonenra-
dien und loiusierungsenergien, Elektronenaf f initaten, spektroskopische Eigenschaften und 
i m Gefolge davon auch chemische Eigenschaften wie die Stab i l i ta t von Wertigkeitsstufen 
oder das Komplexierungsverhalten. 
W i e stark sich die relativistischen EfFekte auswirken, hangt p r i m a r von der Kern la -
dungszahl Z sowie vom Zusammenwirken m i t der Lanthaniden- und A c t i n i d e n k o n t r a k t i o n 
ab [Mas 88]. So kann m a n die Stab i l i tat des „inerten" Elektronenpaars i n T1(I ) , P b ( I I ) 
und B i ( I I I ) auf relativistische Einfliisse zur i i ckf i ihren, weniger drastische EfFekte sind Ver-
schiebungen i n der Fe ins t ruktur von Atomspektren , die m a n sogar schon bei leichteren 
Elementen beobachten kann [Pit 79, P y y 7 9 ] . I m Bereich der schwersten Elemente soil-
ten die relativist ischen EfFekte noch starker ausgepragt sein, f i i r das Lawrenc ium wurde 
beispielsweise ein stabiler einwertiger Zustand, Lr"*", vorausgesagt [Des80, B r e 7 1 , Bre84] , 
dessen Existenz jedoch noch nicht bestatigt werden konnte [See 88]. 
Die zur quantenmechanischen Berechnung solcher Systeme notwendigen Formalismen 
sind seit langer Zeit bekannt, i n der Praxis erwiesen sie sich jedoch aJs ausgesprochen auf-
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wendig u n d rechenintensiv. Hauptprob lem ist dabei die Berechnung von Systemen m i t r u n d 
e inhundert Elektronen . Dazu k o m m t die Frage, wie m a n die relativist ischen EfFekte i n der 
Rechnung behandelt u n d i n wie weit man Konfigurationsmischungen beri icksicht igt . Der 
Einsatz von Grofirechnern hat es ermoglicht , m i t selbstkonsistenten Dirac-Fock-Verfahren 
ab ini t io -Rechnungen auf der Basis von iiber hundert Einzelkonf igurationen durchzuf i ihren. 
Als Beispiel sei die von Fricke und M i t a r b e i t e r n berechnete Grundzustandskonf igurat ion 
des Hahniums angef i ihrt , die auf 142 Einzelkonfigurationen basiert [Fr i91 ] . 
Ist schon die Bes t immung der atomaren Grundzustandskoni igurat ionen nicht unpro-
blematisch, so kommen weitere Kompl ikat ionen dazu, wenn m a n die Eigenschjiften eines 
schweren Elements i n Molek i i l en und Komplexen berechnen w i l l , da dann zusatzliche Wech-
selwirkungen beri icksichtigt werden mussen, die durch die chemische B i n d u n g oder das L i -
gandenfeld verursacht werden. Die so erhaltenen Vorhersagen i iber die E lek t ronens t ruktur 
u n d damit das chemische Verhalten der schwersten Elemente konnen zur In te rpre ta t i on 
experimenteller Ergebnisse dienen. Andererseits kann m a n weitergehende Exper imente 
auf der Basis quantenmechaiuscher Rechnungen planen, wahrend die Ergebnisse solcher 
Untersuchungen wiederum als Pr i i fs te in f i i r die G i i l t i g k e i t der theoretischen Vorhersagen 
dienen konnen. 
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2.4 K e r n p h y s i k a l i s c h e G r u n d l a g e n 
2.4,1 Bestimmung des Wirkungssquerschnitts 
Aus der A k t i v i t a t eines Reaktionsprodukts nach Bestrahlungsende lafit sich der P r o d u k t i -




H i e r i n ist Ao die A k t i v i t a t des betrachteten Reaktionsprodukts bei Bestrahlungsende, <f) die 
Zahl der Pro j ek t i l e pro Zeiteinheit und iVy die A n z a h l der Targetatome pro Flacheneinheit . 
Der Faktor (l — e"'^'^) dient zur K o r r e k t u r des Zerfalls bereits gebildeter Produktkerne 
wahrend der fjg dauernden Bestrahlung, A ist dabei die Zerfaliskonstante. Das Programm 
B E A M , das bei der Berechnung der Reaktionsquerschrutte i n der Reakt ion ^^V + ^®^Au zum 
Einsatz k a m , beri icksichtigt dari iberhinaus noch den Zerfal l zwischen Bestrahlungsende 
u n d Mefibeginn. 
Bei sehr geringen Produkt ionsraten kann m a n nicht mehr m i t A k t i v i t a t e n i m i ibl ichen 
Sinn rechnen, wei l m a n nur noch einzelne Zerfalle registr iert . I n diesem Fal l kann m a n 
sich helfen, i n d e m m a n i n G l . 13 Ao.= NX setzt. Gleichzeitig muf i m a n aUe Faktoren 
beri icksichtigen, die die Nachweiswahrscheinlichkeit beeinflussen, da j a nur ein kleiner Tei l 
der gebildeten Kerne v o m Detektor registriert w i r d , da ein Te i l bereits wahrend der chemi-
schen Trennung zerfal l t . A u c h die Ausbeuten von Transport , Trennung u n d Nachweis sind 
n icht q u a n t i t a t i v , dazu kommen weitere Faktoren. Wenn m a n alles ber i icksicht igt , k o m m t 
m a n zu Gleichung 14 [ Z i m 9 2 ] . 
A/" • I n 2 • exp Zi-e-tg 









A n z a h l der registr ierten Ereignisse 
Zahl der Targetatome zur Zeit der Herstel lung 
Bestrahlungsdauer 
Dauer der chem. Trennung bis Mefibeginn 
A l t e r des Targets 
Halbwertszeit des Reaktionsprodukts 
Halbwertszeit des Targetnukl ids 
Strahl integra l (Gesamtladung) 
Ladung der Pro j ekt i l e 
Elementar ladung 
Nachweiswahrscheinhchkeit der Detektoren 
Transportausbeute 
Ausbeute der chem. Trennung 
Diese Gleichung wurde i n das Programm Q U E R [ZimQOa] imp lement i e r t , das aus den 
angegebenen Daten den Querschnitt berechnet. A n G l . 14 erkennt m a n auch den Einf luf i 
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der einzelnen Faktoren. Hierbei muQ man bedenken, dafi alle Grofien von den gemessenen 
Zeiten bis h i n zur Anzahl der Targetatome teilweise m i t erheblichen Fehlern behaftet sind. 
U m dem Rechnung zu tragen, w i r d i n dem Programm eine voUstandige Fehlerrechnung 
durchgef i ihrt . Dabei w i r d der grofitmogliche Fehler nach Gleichung 15 bes t immt . 
A a = ^ | ^ . A x , (15) 
Hier sind a;,- die einzelnen Grofien und Axi die entsprechenden Fehler. I n K a p i t e l 5 w i r d 
noch e inmal auf diese T h e m a t i k eingegangen. 
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2.4.2 Neutroneneinfang und Aktivierung 
Neutronen werden von Atomkernen eingefangen oder daran gestreut. B e i m Neutro -
neneinfang entstehen angeregte Kerne , deren Ubergang i n den Grundzustand m i t 7 -
spektroskopischen Methoden nachgewiesen werden kann. Als ungeladene Teilchen konnen 
Neutronen sich einem K e r n beliebig weit nahern, ohne dafi die repulsive Coulombkraf t auf 
sie w i r k t . W e i l die Reaktionswahrscheinlichkeit von der deBroglie-Wellenlange des Neu-
trons abhangt , kann der Wirkungsquerschni t t sehr hoch sein: 
ar = 7r{R + XY (16) 
geht f i i r thermische Neutronen n u t A" > i? i iber i n 
cr, = 7^A^ (17) 
M a n kann die durch langsame Neutronen induzierten Reaktionen als die reinsten Vertreter 
von Compoundkernreakt ionen auffassen. 
Der haufigste Reakt ionstyp ist der Einfang eines Neutrons, wobei ein angeregter K e r n 
des bestrahlten Elements m i t u m eins erhohter Massenzahl entsteht. D u r c h prompte 7 -
Emission geht dieser K e r n innerhalb von 10"^^ s i n den Grundzustand i iber. Der entstan-
dene K e r n ist i n der Regel ins tab i l gegen /3~-Zerfall u n d zerfallt i n angeregte Zustande des 
Tochterkerns. Dieser e m i t t i e r t seinerseits be im Ubergang i n den Grundzustand 7 - Q u a n t e n , 
die l e tz tendl i ch nachgewiesen werden. Diese Ablaufe seien am Beispiel des ^^^La i l l u s t r i e r t : 
i39La + Jn 't°M* 
i^?La* — . ^\°La - f 7 
^^?La i40Ce* + r + i 7 
140^^* , 140 
58 Ce* 't°Ce + 7 
Neben den (nt ; i , 7 ) -Reakt ionen u n d der neutroneninduzierten Spaltung, (n t ; i , f ) , die auf 
schwere Kerne m i t niedriger Spaltbarriere beschrankt i s t , t re ten bei leichten Kernen auch 
(utAjp)- u n d (nt ; , ,a ) -Reaktionen auf. Bei schweren Kernen konnen die beiden zuletzt ge-
nannten Reakt ionstypen nur durch Neutronen m i t hoheren Energien induz ier t werden. 
Bei der Neutronenaktivierungsanalyse nutz t m a n den l inearen Zusammenhang zwischen 
der entstandenen A k t i v i t a t u n d der Anzahl der vorhandenen Targetatome aus. M i t der 
Akt iv ierungsgle ichung erhalt m a n f i i r die A k t i v i t a t eines Elements nach Bestrahlungsende: 
At = TVT • $ • a . - ( 1 - e^ ' ' « ) (18) 
rnhNi 
m i t : NT = 
M 
NT : A n z a h l der Targetatome 
At : A k t i v i t a t nach der Bestrahlungszeit t s [s~^] 
$ : Neutronenfluf i [ cm "2 s~ ]^ 
a : Wirkungsquerschni t t [ 10"^ ' ' cm^] 
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A : Zerfaliskonstante des gebildeten Nukl ids [s~^] 
m : Masse des Targetnukl ids [g] 
h : Isotopenhaufigkeit [%] 
M : Molmasse des Targetnuklids [g mol"^] 
NL : Loschmidt 'sche Zahl [mol~^] 
Pr inz ip i e l l ist es mogi ich , die Absolutmengen der i n einer Probe enthaitenen Elemente 
zu best immen, daf i ir ist es jedoch erforderlich, alle Parameter genau zu kennen. Von 
besonderer Bedeutung ist die genaue Kenntnis des Neutronenflusses, der iiblicherweise 
durch die gleichzeitige Bestrahlung eines Flui3monitors bes t immt w i r d . Eine A l t e r n a t i v e 
sind Relat ivbest immungen, wobei m a n m i t einem unter gleichen Bedingungen bestrahlten 
Standard vergleicht. 
2.4.3 Kiirzer Uberblick iiber Schwerionenreaktionen 
Als „Schwerionenreaktionen" bezeichnet man Kernreakt ionen, bei denen ein beschleurugtes 
hochionisiertes schweres A t o m auf ein ruhendes Target t r i f f t . „Schwer" sind dabei alle 
Kerne , deren Masse groiJer ist als die eines a-Teilchens. Da bei Energien i m Bereich 
der Coulomb-Barr iere die Geschwindigkeit zehn Prozent der Lichtgeschwindigkeit rucht 
uberschreitet, kann m a n relativistische EfFekte vernachlassigen. Gleichzeitig kann m a n die 
Bahnbewegung der Reaktionspartner m i t klassischen Tra jektor i en beschreiben, wei l die 
reduzierte deBroglie-Wellenlange A wesentlich kleiner ist als der Kernradius . 
Wenn die beiden Kerne sich einander nahern, w i r k t zwischen ihnen zunachst nur das 
(repulsive) Coulombpotent ia l Vc, das die klassische Reaktionsschwelle (Coulomb-Barr iere ) 
def iniert , die ein geladenes P r o j e k t i l mindestens aufbringen muiJ: 
Vc = ^ (19) 
Rc ist wegen der diffusen Kernoberflache und der Reichweite der K e r n k r a f t i m m e r etwas 
grofier als die Summe der Kernradien von P r o j e k t i l u n d Target. 
M i t dem Einsetzen der Kernkra f t ist die „grazing"-Trajektorie def iniert , diese entspricht 
B a h n 3 i n A b b i l d u n g 7 (StreifstoiJ); das zwischen den beiden Kernen wirkende Zweikorper-
potent ia l setzt sich gemafi Gleichung 20 aus drei Ante i l en zusammen (siehe auch A b b . 
V.ff = + K a t ( / , R) + V„{R) (20) 
Vrotii,R) '• Zentr i fugalpotent ia l 
V N { R ) : Kernpotent ia l 
Das Zentrifugalpotentied hangt d irekt vom Bahndrehimpuls des Systems ab, es ist ge-
geben durch 










Disfonce in 10''' m 
A b b i l d u n g 6: Die zum Potential beitragenden Teile und das resultierende Gesamtpotential; 
als Beispiel wurde ^^C + ^^^U gewahlt [Alo 74]. 
I : Bahndrehimpuls 
fi = miim^ : reduzierte Masse 
R : Schwerpunktsabstand 
Der zu Rc gehorende Stofiparameter bgr ist i m m e r etwas kleiner als der Radius des 
Targets, wei l das P r o j e k t i l durch das Coulombpotent ia l abgelenkt w i r d . Reaktionen treten 
auf, wenn der Stofiparameter kleiner w i r d als bg,.. M a n kann die Reaktionen i n Abhangigkeit 
v o m Stofiparameter charakterisieren. M i t dem Ubergang von der elastischen Streuung 
(6 > bgr) zu quasielastischen Reaktionen {b ^ bgr) u n d zu tiefinelastischen Prozessen bis 
h i n zur Fusion beobachtet m a n eine zunehmende K o m p l e x i t a t des Reaktionsgeschehens, 
die sich i n den Produktver te i lungen dokument ier t . E i n Beispiel ist i n A b b i l d u n g 7b gezeigt. 
I m Bereich u m bgr k o m m t es zu quasielastischen Reaktionen, dabei werden wenige 
Nukleonen i n E i n - u n d Mehrteilciientransferprozessen ausgetauscht, die Coulomb-Barriere 
w i r d nicht i iberschr i t ten . M a n kann diesen Prozefi auch als A b p r a l l e n des Pro jekt i l s von 
der aufieren Barr iere beschreiben [Rei 92]. Wenn die Barr iere i iberwunden w i r d , hat das 
System mehrere Mogl ichkeiten zum Weiterreagieren, auf die i n den folgenden Abschni t ten 
kurz eingegangen werden soil. 
2.4.3.1 Tief-inelastische Reaktionen Dieser Reakt ionstyp ist gekennzeichnet durch 
i n der Nahe des grazing-Winkels gepeakte Winkelvertedungen der Produkte und den Aus-
tausch eirdger Nukleonen zwischen den Partnern . Dabei w i r d die Eingangskanalbarriere 
i iberschr i t ten , das System befindet sich aber stets aufierhedb der Spaltbarriere, so dafi es 
sich nach einer gewissen Zeit wieder t r e n n t . W a h r e n d der Reakt ion k o m m t es zur B i l -








(E^,, « 779MeV) 
Hossenzohl 
A b b i l d u n g 7: a) Klassische Trajektorien fiir verschiedene Schwerionenreaktionen und 
b) Beispiel fur eme experimentell ermittelte Massenverteilung; hierin bedeutet- A- Pa-
sion-Spaltung, B,C: tiefinelastische Stofie (DIC), D: quasi-elasische Stofie (QEC) und E-
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A b b i l d u n g 8: Verteilung der Anregungsenergie auf die Produkte der Reaktion ^^Cr-l-^°^Pb. 
Die durchgezogene Linie entspricht dem fiir ein Temperaturgleichgewicht erwarteten Ver-
lauf [Kel87]. 
das ganze System i n Rota t i on . Durch den Nukleonenaustausch k o m m t es zu einer hohen 
inneren Anregung der Produkte . Insgesamt gesehen handelt es sich u m einen diffusions-
kontro l l i e r ten zeitabhangigen Prozefi, bei dem aber wegen der kurzen Reaktionszeiten f i i r 
viele Freiheitsgrade kein statistisches Gleichgewicht erreicht w i r d . Als einziger Freiheits-
grad w i r d die N / Z - V e r t e i l u n g aquiUbriert , wahrend Massen- u n d Energievertei lung weit 
vom Gleichgewichtszustand entfernt sind. Die ablaufenden Prozesse kann m a n m i t Hi l fe 
von Transportmodel len q u a l i t a t i v beschreiben ( M a r k o w - A p p r o x i m a t i o n , Fokker-Planck-
Glei chung). 
Bei geniigend langen Kontaktze i t en , wenn, verbunden m i t einem grofien Massenfiufi, 
die Energie vol lstandig dissipiert i s t , sollte das System auch das Temperaturgleichgewicht 
erreicht haben. Dieser Zustand der voUstandigen Energiedissipation ist bei der Quasispal-
t u n g erreicht. Bei Untersuchungen der Systeme ^°Ti, ^^Cr, 56Fe + 208pb [Ke l87 , Kel87a] 
zeigte sich jedoch, dafi die Verte i lung der Anregungsenergie auf die Reaktionspartner weit 
v o m thermischen Gleichgewicht entfernt i s t , vor al lem, wenn die Reakt ion d irekt an der 
Barriere durchgefuhrt w i r d . I n diesem Fall ist die Relativgeschwindigkeit gleich N u l l , das 
ist gleichbedeutend m i t der urspri ingl ichen Abwesenheit einer Reibungskraft . 
I n einer ganzen Reihe von weiteren Exper imenten wurde dabei eine vom Massenfiufi 
abhangige Vertedung der Anregungsenergie beobachtet [Gag 86, K e l 8 7 , See90, F u n 9 1 , 
Be l89 ] , wobei der Akzeptor den grofiten Tei l der Anregungsenergie erhal t , wahrend der 
Donator kalt b le ibt . M a n kann dieses Verhalten durch einen hochgeordneten, reibungs-
losen Transport von Nukleonen aus den hochsten Orb i ta len des Donators i n unbesetzte 
Orb i ta le des Akzeptors erklaren. Dabei b le ibt be im Donator ein „kaltes" Core zuri ick . 
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wahrend der Akzeptor so viele Teilchen-Loch-Anregungen erha l t ,w ie Teilchen transferiert 
worden sind [Vol 78]. 
besetzt unbesetzt 
A b b i l d u n g 9: Schematische Darstellung des kalten, reibungsfreien Transfers von Nukleonen 
aus besetzten Orbitalen des Targets in unbesetzte Orbitale des Projektils (nach [Kra88]) 
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A b b i l d u n g 10: Einflufi des Drehimpulses auf die Form des zwischen zwei Kernen wirkenden 
Potentials. Oberhalb von 100 h verschwindet das „pocket" vollstandig, so dafi die Fusion 
der Reaktionspartnert nicht mehr mogiich ist [Alo 74]-
2.4.3.2 Fusion F i i r re la t iv zentrale Stofie (oder nicht zu grofie Bahndrehimpulse) kann 
es zur Fusion kommen. Voraussetzung dafiir ist das Vorhandensein eines lokalen M i n i m u m s 
i m Potent ia l , diese „Tasche" ( „pocket" ) w i r d durch die aufiere Barriere abgegrenzt. Wenn 
der Dreh impuls des Systems grofi w i r d , f i i l l t die Potent ia lmulde sich auf u n d oberhalb ei-
nes kr i t i schen Drehimpulses kann es nicht mehr zur Fusion kommen. Diese S i tuat ion ist 
i n A b b i l d u n g 10 i l l u s t r i e r t , wo das bereits i n A b b i l d u n g 7 gezeigt Potent ia l f i i r ^^C + 
noch e inmal f i i r verschiedene Drehimpulse dargestellt ist . Der zum verschwinden der Po-
tent ia lmulde korrespondierende Drehimpuls , l„it, dar f also nicht i iberschr i t ten werden. 
I m M o d e l l der rotierenden Fliissigkeitstropfen t r i t t dieser Fal l e in, wenn die 
Oberflachenspannung nicht mehr i n der Lage is t , Zentr i fugalkraft u n d Coulombkraf t aus-
zugleichen, die beide das System auseinandertreiben. F i i r die Spaltbarkeit ( f issi l i ty) i m 
Eingangskanal g i l t : 
X.M = (22) 
Xgff : efFektive Spaltbarkeit i m Eingangskanal 
Ft/ : K e r n k r a f t ( a t t r a k t i v ) 
Fc : Coulombkraf t (repulsiv) 
Fi : Zentr i fugalkraf t (repulsiv) 
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F i i r Xeff = 1 verschwindet die Spaltbarriere und die beiden Kerne trennen sich wieder, 
nachdem sie Energie u n d Nukleonen ausgetauscht haben. 
Die klassische Vorstel lung von einer statischen Fusionsbarriere mufi allerdings modi f i -
ziert werden, da es eine Reihe von EfFekten g ib t , die sich auf diesem Wege lucht erklaren 
lassen. So wurden i n einer Reihe von Reaktionen erhohte Fusionsquerschnitte bei Energien 
unterhalb der Barriere beobachtet (vergl. [Gag88]) . M a n kann diese EfFekte durch eine 
Verte i lung von Fusionsbarrieren u m eine mi t t l e re Barriere erklaren [Rei 82]. Solche F l u k -
tuat ionen i m Potenticd kann man m i t kol lektiven Oberflachenschwingungen der betei l igten 
Kerne erklaren. Sie t reten auch auf, wenn deformierte Kerne an der Reakt ion betei l igt 
s ind, oder wenn es zu Kopplungen m i t anderen Reaktionskanalen k o m m t . 
Es gibt aber auch gegenlaufige Tendenzen: Sobald die beiden Kerne sich ber i ihren , be-
g innt der Austausch von vielen Nukleonen, dabei b i ldet sich ein Hals zwischen den beiden 
Partnern aus. Gleichzeitig werden Energie und Drehimpuls dissipiert. Die auf diese A r t 
verbrauchte Energie steht nicht mehr zum Uberwinden der Barriere zur Verf i igung. U m die-
sen Verlust auszugleichen, mufi man dem System zusatzliche kinetische Energie zufuhren, 
den „Extra-Push" [Swi82] . I n diesem Fall reicht das einfache Uberqueren der Barriere 
nicht aus, sondern es spielen zusatzliche Freiheitsgrade eine RoUe. Nach [Swi 82] w i r d die 
Potentialenergieflache, auf der das System sich bewegt, durch die Parameter Halsdicke, De-
format ion u n d Massenassymetrie best immt. E i n ausgezeichneter P u n k t ist der „bedingte 
S a t t e l p u n k t " , der m i t Hil fe des Extra-Push i iberwunden werden mufi . Entscheidend ist die 
K o m p a k t h e i t des Systems am bedingten Satte lpunkt i m Vergleich zur K o m p a k t h e i t am 
B e r i i h r p u n k t , deren Verhaltnis durch den Spaltbarkeitsparameter wiedergegeben w i r d : 
E i n Extra -Push ist not ig , wenn X^ff einen SchweUenwert von Xthrsih ~ 0.7 i iberschreitet. 
Wenn das System den bedingten Satte lpunkt i iberschritten hat , kann es zur Quasi-Spaltung 
kommen. Bei diesem Reaktionstyp ist die Energiedampfung m a x i m a l , die Massenvertei-
lung ist nahezu symmetrisch. Die Winkelverte i lung ist dagegen asymmetrisch, wei l die 
Lebensdauer des Systems von der Grofienordnung der Rotationsperiode ist [ L i i t 8 6 ] . 
Zur Compoundkernbi ldung kommt es erst, wenn das System auch den bedingten Sat-
t e l p u n k t i iberschr i t ten hat . Dieser ist identisch m i t der Spaltbarriere des Endzustandes. 
E i n wichtiger Parameter ist hierbei die mi t t l e re Spaltbarkeit Xm, f i i r die g i l t : 
Xm = y/X^jfXcN, (24) 
wobei XcN die „FissiUty" des entstehenden Compoundkerns ist . A u c h f i i r Xm g ibt es einen 
SchweUenwert Xdiff, dessen Uberschreiten einen „Extra-Extra-Push" zum Uberwinden des 
unbedingten Sattelpunkts notwendig macht. Die Folge dieser dynamischen Fusionsbehinde-
rung is t , dafi die Fusionswahrscheinlichkeit an der Standardbarriere u m Grofienordnungen 
abnehmen kann. 
Dem Extra-Push-Konzept Uegt ein makroskopisches Reibungsmodell zugrunde [Swi 81 , 
B io86] . I m Rahmen einer mikroskopischen Theorie [Nor 81] w i r d die Erhohung der Bar-
riere durch reversible diabatische Teilchen-Loch-Anregung verursacht. I n diesem Mode l l 
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werden auch KernstrukturefFekte berucksichtigt. Demgegeniiber w i r d i m Oberflachenrei-
bungsmodell die K o p p l u n g vieler Zustande und damit ein mitt leres Verhalten betrachtet 
[ G r o 8 1 , Fro 84]. 
Zusammenfassend kann m a n sagen, dafi ein System auf dem Weg zur Fusionierung 
drei kr it ische Punkte i iberwinden mufi : den K o n t a k t p u n k t sowie den bedingten und un -
bedingten Sat te lpunkt . Zwischen diesen Punkten k o m m t es zur Konkurrenz m i t binaren 
Reaktionen wie tiefinelastischen Prozessen oder Quasi-Spaltung. I n einer neuen A r b e i t von 
Reisdorf u n d M i t a r b e i t e r n [Rei 92] w i r d ausf i ihrl ich auf diese Prob lemat ik eingegangen. 
Einen Schwellenwert f i i r das Einsetzen der Fusionsbehinderung l iefert das P r o d u k t der 
Ordnungszahlen der Reaktionspartner. Oberhalb von Z1Z2 ~ 1600 beobachtet man i n 
zunehmendem Mafie das Einsetzen dynamischer EfFekte, die den Fusionsquerschnitt her-
absetzen. Daraus folgt , dafi bei sehr asymetrischen Systemen wie zum Beispiel ^^0 + ^''^Bk 
oder ^^Ne -|- ^ ®^U keine dynamische Fusionsbehinderung zu erwarten sein sollte. 
Stattdessen w i r d i n diesen Fal len der Querschnitt durch Ausgangskanaleffekte begrenzt. 
Da die zur Uberwindung der Barriere notwendige Energie grofier ist aJs der Q-Wert der 
Reakt ion , erhalt m a n angeregte Produkte , deren min imale Anregungsenergie gegeben ist 
durch : 
El^ir. = E B + Qgg (25) 
E * : Anregungsenergie 
E B : Fusionsbarriere 
Qgg '• Q-Wert der Reakt ion 
Bei den erwahnten Systemen m i t stark asymmetrischer T a r g e t - P r o j e k t i l - K o m b i n a t i o n 
l iegt die Anregungsenergie typischerweise bei 40 — 50 M e V , m a n spricht auch von „heifier" 
Fusion. Der angeregte Compoundkern hat verschiedene Mogl ichkeiten, sich zu stabilisie-
ren, entweder durch Emission von Teilchen oder durch prompte Spaltung. I m Falle der 
schwersten Elemente geht, bedingt durch die niedrigen Spaltbarrieren, der grofite Tei l der 
p r i m a r gebildeten Produkte durch Spaltung verloren. Der Querschnitt asR f i i r die B i l d u n g 
von Verdampfungsrestkernen ist gegeben durch: 
<rER = CTCN P.n{E\ • ( ^ ) {E*l) (26) 
V i tot / i 
CFcN '• Fusionsquerschnitt 
Pxn • Wahrscheinlichkeit zur Emission von x Neutronen 
{Tn/Ttot)i • Wahrscheinlichkeit zur Emission des i - ten Neutrons 
re lat iv zur Summe aller anderen Reaktionskanale 
Da f i i r schwere Elemente die Spaltung der dominierende Reaktionskanal i s t , kann man 





Bf : Spaltbarriere 
Bn • Bindungsenergie des letzten Neutrons 
T : Temperatur 
Die Abdaimpfung eines Neutrons entspricht einem Energieverlust von r u n d 10 M e V , gleich-
zeit ig f inden r u n d einhundert Spaltungen s ta t t . Das bedeutet, dai3 beispielsweise bei der 
5n-Reakt ion, die z u m ^®^Ha f i i h r t , nur einer von 10 M i l l i a r d e n der gebildeten Compound-
kerne i iber lebt . Konkurrenzprozefi zur Spaltung ist die Emission von Neutronen und , 
i n untergeordnetem Mafistab, die Abdampfung geladener Teilchen wie Protonen oder a-
Part ike l . Obwohl die Emission von a -Part ike ln nur r u n d ein Prozent aller abgedampf-
ten Teilchen ausmacht [Alo 74], konnen die Querschnitte der axn -Kana le gegeniiber den 
xn -Kana len dominieren. Dabei mufi jedoch klar unterschieden werden zwischen der Com-
poundkernbi ldung m i t anschliefiender Abdampfung von Neutronen und geladenen P a r t i -
keln einerseits sowie Reaktionen, i n denen durch die nukleare Anregung be im Uberwinden 
des Coulombwalls das P r o j e k t i l vor der Compoundkernbi ldung aufgespaJten w i r d . Diesen 
Prozess bezeichnet man als „incomplete fusion" . Dabei zerfallt -vorwiegend bei leichten 
Schwerionen- das hochangeregte P r o j e k t i l und es w i r d beispielsweise ein a-Teilchen abge-
spalten, das verhaltnismafi ig v ie l Anregungsenergie wegtragen kann, wahrend der Rest des 
Pro jekt i l s m i t dem Target fusioniert . 
Eine A l t e rnat ive zur heifien Fusion ist das Arbe i ten m i t mittelschweren Pro j ekt i l en und 
doppeltmagischen Targets wie ^°^Pb [0ga75] . I n diesem Fall w i r d v ie l Energie zum Auf-
brechen der Schalenstruktur des Bleis verbraucht, dadurch liegt die Anregungsenergie der 
Produkte nur noch bei 15 — 20 M e V . I n diesem Bereich kann die Stabil is ierung durch Scha-
leneffekte die sofortige Spaltung der gebildeten schweren Kerne noch verhindern , so dafi 
die Uberlebenswahrscheinlichkeit erhoht w i r d . M i t diesem als „kalte Fusion" bezeichneten 
Mechanismus ist es gelungen, die bisher schwersten Elemente Nie l sbohr ium (Z=107 ) , Has-
s ium (Z=108) und M e i t n e r i u m (Z=109) herzustellen. Al lerdings w i r d dieser V o r t e i l der 
„kalten" Fusion durch das zunehmende Einsetzen von dynamischer Fusionsbehinderung 
weitgehend wieder aufgehoben [ A r m 85]. Daher sind Versuche zur Synthese des Elements 
110 bis j e t z t ohne Erfolg geblieben. 
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2.5 Q! -Spektroskopie 
2.5.1 Historisches 
Nach der Entdeckung der nat i i r l i chen Rad ioakt iv i ta t ( H . Bequerel , 1896) waren die 
Mogl i chkei ten zur Strahlungsmessung zunachst re lat iv begrenzt. Die zuerst benutzte Me-
thode z u m Nachweis war die Schwarzung photographischer F l a t t e n , die bald durch die 
Messung der durch die Strahlung bewirkten lo iusat ion der L u f t m i t Hi l fe von E lektro -
metern erganzt wurde . 1899 endeckte Ruther ford , dafi radioakt ive Strahlung aus drei 
Komponenten besteht, die er a-, (3- u n d 7 - S t r a h l u n g nannte. A n dieser Stelle soil i n erster 
Lirue auf die Messung von a -Strahlung eingegangen werden. 
I n den folgenden Jahren stellte m a n fest, dafi a-„Strahlen" aus Hel iumkernen bestehen 
( E . R u t h e r f o r d , 1903). A u c h ging m a n davon aus, dafi die von einer bes t immten radioak-
t i v e n Substanz ausgesandten a -Par t ike l monoenergetisch sind ( W . H . Bragg, 1904). Die 
Existenz yon komplexen a-Spektren wurde erst durch den Einsatz von Magnetspektro-
metern erkennbar (Anfang der dreifiiger Jahre) [Fri81]. Bis dahin wurde die Energie von 
a-Tei lchen hauptsachl ich durch Messen der Reichweite i n L u f t b e s t i m m t . 
Das erste Zahlrohr f i i r a-Teilchen bauten Ruther ford u n d Geiger 1907 [Rut 08], vor-
her war m a n darauf angewiesen, die LichtbUtze zu zahlen, die e n u t t i e r t werden, wenn 
a - P a r t i k e l auf einen Zinksul f idschirm trelFen (Sz int i l la t i on ) . Die iorusierende W i r k u n g ra-
d ioakt iver Strahlen n u t z t m a n i n lorusationskammern u n d Proport ionalzahlern , die auch 
eine Messung der Energie erlauben, wahrend i m Geiger -Mi i l ler -Zahlrohr [Gei 28] nur die 
A n z a h l der Impulse bes t immt werden kann. 
Die lange Jahre i n Vergessenheit geratene Methode der Szintil lationsmessung wurde 
i n den vierziger Jahren m i t modernen M i t t e l n weitergef i ihrt , zunachst f i i r Messungen 
von ^- u n d 7 - S t r a h l u n g , seit Anfang der siebziger Jahre auch f i i r die a-Spektroskopie 
[Kno 79, M c K 72, M c K 75, M c D 75]. Entscheidender Faktor war neben dem Einsatz viel fal -
t iger orgaruscher u n d anorganischer SzintiUatoren i n fester, fliissiger u n d gasformiger Form 
vor a l lem die E n t w i c k l u n g leistungsfahiger Photoelektronenvervielfacher (Pho tomul t ip l i e r , 
P M ) , welche die vom Sz int i l la tormater ia l e m i t t i e r t e n L i chtb l i t ze i n elektrische Signale u m -
wandeln. 
L imi t i erender Faktor bei alien bisher genannten Verfahren ist die Energieauflosung, 
egal, ob die lo iusat ion eines Gases gemessen w i r d , was aqiuvalent ist m i t der Bes t immung 
der Zahl der gebildeten Ladungstrager, oder ob m a n die A n z a h l der von einem Szint i l lator 
e m i t t i e r t e n Photonen m i f i t . I n beiden Fal len ist die zur Erzeugung eines lonenpaars oder ei-
nes Photons benotigte Energie i n der Grofienordnung von eirugen zehn eV. E i n wesentlicher 
Durchbruch auf diesem Gebiet gelang m i t der E n t w i c k l u n g von Halble i terdetektoren zur 
Strahlungsmessung, die seit den f r i ihen sechziger Jahren eine weite Verbre i tung gefunden 
haben. Voraussetzung f i i r ihren Einsatz war die Mogl i chkei t , die benot igten Halb le i terma-
ter ia l ien i n der erforderlichen hohen Reinheit herstellen zu konnen. 
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2.5.2 Allgemeines zu Aufbau und Funktion von Halbleiterdetektoren 
Halble i ter sind dadurch charakterisiert , dafi die Energieliicke zwischen Valenzband u n d 
Leit fahigkeitsband, Eg, re la t iv k le in i s t . Teilweise konnen schon durch die therirusche 
Energie Ladungstrager erzeugt werden, das heifit konkret : E i n E l e k t r o n w i r d aus dem 
Valenzband ins Leit fahigkeitsband gehoben, dabei b le ibt i m Valenzband eine Li icke zuri ick , 
die als Elektronenloch bezeichnet w i r d . 
Die Wahrscheinlichkeit , dafi ein Elektron-Loch-Paar thermisch erzeugt w i r d , ist gegeben 
durch: 
p{T) = CT^^'exp 
T : absolute Temperatur 
C : materialabhangige Konstante 
k : Bo l tzmann-Konstante 
Aus Gleichung 28 w i r d deut l i ch , dafi die Wahrscheiidichkeit f i i r die B i l d u n g von La-
dungstragern i n erster Li iue von der Temperatur und Eg abhangig ist . 
Unter dem Einf luf i eines aufieren elektrischen Feldes konnen die Elektronen i m Lei t fahig -
keitsband sich bewegen, das gleiche g i l t f i i r die Locher, die positive Ladungen darsteUen. 
Dabei ist die Beweglichkeit der Elektronen deutl ich grofier als die der Locher. 
Wenn ein geladenes Teilchen auf einen Halbleiter t r i f f t , werden ebenfalls Ladungstrager 
erzeugt. Die so gebildeten Elektron-Loch-Paare entsprechen den bei der Gasionisation 
gebildeten lonenpaaren. 
Wegen der durch thermische Anregung vorhandenen Ladungstrager w i r d be im Anlegen 
eines elektrischen Feldes immer ein geringer Strom fliefien (Leckstrom). U m Halbleiter als 
Detektoren nutzen zu konnen, mufi es mogiich sein, erhebliche elektrische Spannungen an-
zulegen, ohne dafi der Leckstrom zu grofi w i r d . Dabei macht m a n sich die Eigenschaften der 
Ubergange zwischen M a t e r i a l m i t n -Lei tung (Elektronerdeitung) und p -Le i tung (Lochlei-
tung ) zunutze. n -Le i tung erhalt man durch Dot ierung von Si l i c ium oder Germaiuum m i t 
einem Element der f i in f ten Hauptgruppe . F i i h r t m a n dagegen ein Element der d r i t t e n 
Hauptgrupe ein, so erhalt m a n einen p-Leiter. Werden die beiden Mater ia l i en i n K o n t a k t 
gebracht, so erhalt man einen p-n-Ubergang, der die Eigenschaften einer Diode hat . Ohne 
aufieres Feld werden Elektronen vom n-Leiter zum p-Leiter wandern, gleichzeitig wandern 
Locher aus dem p-Leiter i n die andere Richtung. Dabei baut sich ein K o n t a k t p o t e n t i a l 
Epn auf, das. ungefahr Eg entspricht [Ore 79]. Gleichzeitig erhalt m a n eine Zone, i n der die 
gewanderten Ladungstrager sich gegenseitig kompensieren, diese S i tuat ion ist i n A b b i l d u n g 
11a gezeigt. Legt m a n ein aufieres Feld an, dessen Richtung parallel zu Epn i s t , so entsteht 
eine re lat iv breite Sperrzone, die an beweglichen Ladungstragern verarmt ist („depletion 
zone"). Wenn n u n i n der Sperrschicht wegen des Durchgangs eines ioiusierenden Teilchens 
neue Ladungstrager gebildet werden, so wandern diese unter dem Einf luf i des smliegenden 
Feldes Er — Epn -\- E , so dafi f i i r kurze Zeit ein Strom fliefit, den m a n messen kann. 
I m Pr inz ip kann m a n einen Halbleiterdetektor als Festphasen-Ionisationskammer be-




A b b i l d u n g 11: Bildung eines p-n-Ubergangs im Halbleiter nach [Mus88]: a) im feldfreien 
Zustand und b)mit einer in Sperrichtung angelegten Spannung. c) zeigt den Aufbau ei-
nes p^ n-Halbleiterdetektors [Kem84]- Die Dicke der Raumladungszone ist jeweils mit d 
gekennzeichnet. 
- I n einer gasgefiillten lonisationskammer werden Elektronen u n d posit ive lonen er-
zeugt, wahrend i m Halble i ter Elektronen und positive Locher als Ladungstrager fun-
gieren. Deren Wanderungsgeschwindigkeit i m elektrischen Feld ist wesentlich grofier 
als die der posit iven lonen, so dafi man eine wesentlich bessere Zeitauflosung erhalt . 
- Die Energie, die zur Erzeugung eines Ladungstragers erforderlich i s t , Uegt f i i r die 
gangigen Zahlgase bei r u n d 35 eV, wahrend zur B i l d u n g eines Elektron-Loch-Paares 
i n SiUcium nur 3.50 eV benotigt werden. Dabei erhalt m a n bei gleicher Energie des 
einfallenden Teilchens die zehnfache Anzahl an Ladungstragern, was eine wesentUch 
bessere statistische Auflosung ergibt . 
- Die Masse des akt iven Volumens ist bei gleichen Abmessungen be im Halbleiterdetek-
tor wesentUch grofier als i n einer loiusationskammer, so dafi auch Teilchen hoherer 
Energie i m Detektor voUstandig abgebremst werden konnen, das ergibt gleichzeitig 
eine hohere Nachweiswahrscheiidichkeit. 
2.5.3 PIPS-Detektoren 
Zur Messung geladener Teilchen, wie a -Part ike l oder auch Spal tprodukte , werden heute 
vorwiegend SiUciumdetektoren benutzt . Dabei kommen vorwiegend Oberflachensperr-
schichtzahler und Diffusionsdetektoren zum Einsatz, die seit ihrer Entwick lung i n den 
sechziger Jahren praktisch unverandert gebaut werden. Eine Neuentwicklung auf diesem 
Gebiet sind passivierte ionenimplant ierte planare SiUciumdetektoren (PIPS) . Der zu ihrer 
Herstel lung benutzte „Planarprozefi" basiert auf drei Techniken [KemSO]: 
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A b b i l d u n g 12: Schematischer Ablauf der einzelnen Produktionsschritte bei der Herstellung 
von PIPS-Detektoren nach [Kem84] 
- Ox idat ive Passivierung der Oberflache, die niedrige Leckstrome gewahrleistet 
[Kei 72]. 
- Photoatztechniken, wie sie auch bei der Herstel lung von Plat inen i n der Elektron ik 
zum Einsatz kommen. Durch die Verwendung beliebiger Masken ist praktisch jede 
Detektorf lachenform realisierbar, wobei gleichzeitig ein hohes Maf i an Reproduzier-
barkeit gewahrleistet ist . Aufierdem konnen m i t dieser Technik mehrere Detektoren 
auf einem Wafer hergestellt werden. 
- l one iumplanta t i on zur Erzeugung der pn-Ubergange. D a m i t sind wegen der wohl -
definierten Reichweite der benutzten lonen scharfe Schichtgrenzen und dadurch wie-
derum eine gute Energieauflosung gewahrleistet [Wac82]. 
Der prinzipiel le A b l a u f der PIPS-Herstel lung ist i n A b b i l d u n g 12 dargestellt . Als Aus-
gangsmaterial benutzt man polierte Scheiben aus n-Si l i c ium, die entlang einer best immten 
Kristallachse geschnitten sind. Als Dotierung w i r d Phosphor benutzt , dessen Konzentra-
t i o n zwischen 8 • 10^^ und 4 • 10^^ Atomen pro Kubikzent imeter Uegt [Bur 85]. 
I m ersten Schritt w i r d das Si l i c ium m i t einem Sauerstoff/Chlorwasserstoff'-Gemisch (1 -
3% H C l , [Kem84] ) bei r u n d 1000°C passiviert. Hierauf erfolgt die HersteUung von n + -
und p^-Schicht durch lonenimplantat ion . F i i r die p'^-Schicht n i m m t m a n Bor , bei der n"*"-
Schicht k o m m t Arsen zum Einsatz. N u n schliefit sich ein Aushei lschritt an, u m die durch 
die Bestrahlung induzierten Gitterschaden zu beseitigen. Dazu heizt man die Chips i n einer 
Stickstoffatmosphare bei 600°C aus. Bei dieser Temperatur ist noch nicht zu befi irchten, 
dafi die imp lant i e r t en Atome unkontroUiert i m KristaU diffundieren. Dies hatte unscharfe 
Grenzschichten und schlechtere Auflosung zur Folge. Durch Aufdampfen von A l u m i n i u m 
werden die elektrischen Kontakte hergesteUt. Uberfliissiges A l u m i n i u m w i r d anschliefiend 
abgeatzt. Z u m Schlufi werden die Wafer m i t entsprechendem Werkzeug auseinanderge-
schnitten, so dafi man einzelne Detektoren erhalt . 
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A b b i l d u n g 13: Schematischer Aufbau eines PIPS-Detektors. Zum Vergleich ist eine Teil-
ansicht eines Oberfldchensperrschichtzdhlers gezeigt ([Shi 84]), um die Unterschiede bei der 
Kontaktierung zu verdeutlichen. 
Die posit iven Eigenschaften von PIPS-Detektoren ergeben sich vor aJlem aus den 
bei der Herstel lung verwendeten Techniken. Dabei verbinden sich die Vortei le von 
Oberflachensperrschichtzahlern m i t denen von Diffusionsdetektoren, ohne dafi deren v i -
elfaltige Nachteile auftreten. U m einen Vergleich zu ermoglichen, soU hier auch kurz auf 
die HersteUung dieser Detektor typen eingegangen werden [Mus88] . 
- Diffusionsdetektoren werden hergesteUt, indem m a n Donator- oder Akzeptoratome 
i n p- oder n -S i l i c ium eindiffundieren laf i t . Dabei erhalt m a n zwar mechanisch sehr 
stabile Oberflachen, gleichzeitig werden aber durch die Warmebehandlung bei der 
Diffusion die Halbleitereigenschaften verschlechtert. Schwerer wiegt aUerdings der 
U m s t a n d , dafi durch die Dicke der Diffusionsschicht und den vergleichsweise hohen 
Leckstrom die Energieauflosung so extrem verschlechtert w i r d , dafi m a n a- und /3-
Par t ike l zwar zahlen, aber nicht ihre Energie best immen kann [Shi 84]. 
- Oberflachensperrschichtzahler haben diinnere Eintr i t ts fenster und einen luedrigeren 
Leckstrom. Sie werden i n der Regel aus n-SiUcium hergesteUt. A u f der Riickseite 
w i r d als K o n t a k t eine Nickelschicht aufgebracht, die Vorderseite w i r d abgeatzt und 
an der L u f t ox id iert . Die entstehende Oxidschicht w i r k t wie ein p-Halble i ter . Durch 
Aufdampfen einer di innen Goldschicht (3 • 10"^ cm) w i r d der zweite K o n t a k t erzeugt. 
Wei l die Raumladungszone nur eine geringe Dicke hat , konnen solche Detektoren 
nur f i i r die a-Spektroskopie und den Nachweis von Spal tprodukten benutzt werde. 
Wegen der geringen mechanischen Stabi l i tat der aufgedampften Goldschicht sind sie 
sehr empfindUch. [Shi 84]. 
Hauptvor te i l e der PIPS-Detektoren sind der geringe Leckstrom und das sehr di inne 
Eintr i t t s fenster , das eine hervorragende Energieauflosung gewahrleistet. Gleichzeitig ist die 
Oberflache mechanisch und chemisch sehr stabU, so dafi es i m Gegensatz zu Oberflachen-
sperrschichtzahlern mogiich ist , die aktive Flache zu reinigen oder den Detektor i n fliissigen 
Medien zu betreiben. Dies erfordert allerdings spezielle Techniken beim Einbau , auf die 
hier nicht naher eingegangen werden soli. Auch die K o n t a k t e sind nicht so empfindUch wie 
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be im Oberflachensperrschichtzahler, was i n A b b i l d u n g 13 deut l ich w i r d : W a h r e n d beim 
Oberflachensperrschichtzahler die Kontakte an der Oberflache liegen und durch Eingiefien 
i n Kunstharz geschutzt werden mussen [Shi 84], liegen be im PIPS die K o n t a k t e besser 
geschiitzt i n der Siliciumoberflache. Da i m PIPS durch Anlegen einer entsprechenden 
Spannung die an Ladungen verarmte Zone auf mehrere Hundert / i m ausgedehnt werden 
kann, ist es auch mogi ich, /3-Spektroskopie damit zu betreiben, was m i t den herkommlichen 
Halble i terdetektoren wegen der geringen Dicke dieser Zone nicht machbar is t . Von Nachtei l 
ist bei PIPS-Detektoren lediglich die hohe Lichtempf indl ichkeit , so dafi m a n gezwungen is t , 
sie absolut l i chtd icht einzubauen. Dies kann bei best immten Anwendungen zu Problemen 
f i ihren . 
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3 Die Reaktion 22Ne + 2 3 8 u 
3.1 M o t i v a t i o n 
I n der Reakt ion ^^Ne + ^^^U kann ^^^Fm auf verschiedenen Wegen gebildet werden: D i r e k t 
als P r o d u k t des a4n-Kanals , oder ind i rekt als Tochter des i n der 4n-Reakt ion gebildeten 
'^^No, das eine Halbwertszeit von 3.3 s hat . Eine d r i t t e Mogl i chkei t ware die B i l d u n g von 
^^^Fm durch Transferreaktionen. Aufierer Anlaf i f i i r die Durch f i ihrung des Experiments 
war der P lan , die Transmission durch das DQQ-Spektrometer N A S E auf radiochemischem 
Weg zu best immen. Au fbau und F u n k t i o n von N A S E sind i m nachsten Abschn i t t kurz 
beschrieben. 
Nach Donets und M i t a r b e i t e r n [Don 66] l iegt das M a x i m u m der Anregungsfunkt ion 
f i i r die Reakt ion ^|^U(ioNe, 4n)io2No bei einer Projekt i lenergie von 112 M e V . Der dazu 
korrespondierende Querschnitt ist 43 nb. Der maximale Querschiutt f i i r die Konkurrenzre -
akt i on ^||U(ioNe, a4n)^i^^Fm, die d irekt zum F e r m i u m f i i h r t , ist 250 nb bei einer Energie 
des Pro jekt i l s von 123 M e V . I m M a x i m u m der 4n-Reaktion betragt der Querschnitt der 
Q!4n-Reaktion i m m e r noch r u n d 50 nb. Die Dominanz des Q:4n-Kanals deutet darauf h i n , 
dafi hier die „incomplete fus ion" , bei der das P r o j e k t i l i m Eingangskanal aufgespalten w i r d , 
eine wichtige RoUe spielt. 
Element < A > 
P u 240 7 m b 
A m 240 300/ ib 
C m 243 SOfih 
B k 245 lOfih 
Cf 247 60 nb 
Tabelle 3: Abgeschdtzte Querschnitte fiir die Bildung von Transuranen in der Reaktion 
"ATe + ^^^U aus [Art74]. 
Der schon erwahnte d r i t t e Weg zur B i l d u n g von ^^^Fm ware eine Transferreaktion. 
Abgesehen von einer A r b e i t von A r t y u k h und M i t a r b e i t e r n exist ierten z u m Ze i tpunkt des 
Exper iments keine Daten iiber Transferprodukte i n der betrachteten Reakt ion . I n [ A r t 74] 
werden aus den gemessenen Bildungsquerschrutten f i i r die pro jekt i lahnUchen Transferpro-
dukte B e r y l l i u m bis Sauerstoff die korrespondierenden Querschnitte f i i r die Transurane ab-
geschatzt. Dabei gehen die Autoren davon aus, dafi m a n aus den Anregungsfunktionen der 
leichten „sub-projectile"-Nuklide durch Spiegelung an der Symmetr ie die entsprechenden 
Querschiutte der „above-target"-Produkte erhalten kann. Dabei w i r d davon ausgegangen, 
dafi die Anregungsenergie proport ional zur Masse verte i l t w i r d . Da die schweren Readc-
t ionsprodukte eine vermehrte Neigung zur Spaltung zeigen, mufi die so e rmi t t e l t e Bi ldungs-
wahrscheinlichkeit noch m i t der SpaltwahrscheinUchkeit gefaltet werden. Dabei w i r d i iber 
alle beobachteten Isotope der leichten Fragmente summiert , das Verhaltnis F n / F / W u r d e 
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nach [Sik68] bes t immt . Tabelle 3 fafit die Ergebnisse f i i r die Bestrahlung von ^^^U m i t 
172 M e V - " N e zusammen. 
U m ein umfassendes B i l d i iber die tatsachlichen Produkt ionsraten von ^^^Fm sowie den 
targetahnl ichen Transferprodukten zu erhalten und gleichzeitig die Transmission durch das 
DQQ-Spektrometer N A S E zu best immen, war die folgende Vorgehensweise geplant; 
Bei zwei Energien (112 M e V und 122 M e V ) soUten die Reakt ionsprodukte e inmal d irekt 
hinter dem Target und e inmal an der Detektorposit ion gesammelt werden. Die chemische 
Aufarbe i tung der Catcher ist i m experimentellen Tei l beschrieben. 
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•Abbi ldung 14: Das Geschwindigkeitsfilter SHIP nach [Miin79j 
3.2 D a s D Q Q - S p e k t r o m e t e r N A S E 
U m die Separationseigenschaften des am UNILAC der GSI insta lberten Geschwindigkeits-
filters S H I P (Separator for H e a v y I o n Reaction Products [ M i i n 7 9 ] ) weiter zu verbes-
sern, wurde Anfang der achtziger Jahre ein Nach-Separator ( N A S E ) geplant u n d gebaut 
[ T h u 8 0 , Ber87 ] . I m SHIP w i r d die Tatsache ausgenutzt, dafi Pro j ek t i l e eine hohere Ge-
schwindigkeit haben als die Reaktionsprodukte , die durch Riickstofi aus dem Target her-
ausgeschleudert werden. D u r c h eine K o m b i n a t i o n von gekreuzten elektrischen u n d magne-
tischen Feldern werden die langsamen Produkte von den schneUen Pro j ek t i l en getrennt, 
letztere werden i n einen „Beam D u m p " geleitet, wahrend die Produkte am Ende des Sepa-
rators detekt ier t werden. D a m i t ist es mogi ich, Verdampfungsrestkerne aus Schwerionen-
reaktionen i n r u n d einer Mikrosekunde von den Pro j ekt i l en u n d Produkten aus ajideren 
Reakt ionstypen abzutrennen. Der prinzipiel le Aufbau des SHIP ist i n A b b i l d u n g 14 ge-
zeigt. 
U m die Trenneigenschaften zu verbessern und die Mogl ichkei t einer online-Massenbe-
s t i m m u n g zu geben, wurde der eingangs erwahnte Nachseparator als Magnetspektrometer 
gebaut, wodurch das Geschwindigkeitsfilter zu einem Riickstofi-Massenseparator erweitert 
w i r d . H i e r m i t ist es mogi ich, die Reaktionsprodukte nach i h r e m Masse/Ladungsverhaltnis 
zu trennen. D a m i t kann die Auflosung des SHIP verbessert u n d der U n t e r g r u n d reduziert 
werden [Ber 87]. 
Al lerdings ist das SHIP nur i n einem kleinen Winkelbereich sensitiv, so dafi nur Pro-
dukte aus re lat iv zentralen Stofien erfafit werden. Fusionsreaktionen zwischen schneUen 
Pro j ek t i l en und ruhenden Targetkernen f i ihren wegen der Impulserha l tung zu Produkten , 
die i n einem engen Winkelbereich re lat iv zur Strahlr i chtung e m i t t i e r t werden, der i m Ide-
alfall dem Offnungswinkel eines Riickstofiseparators wie SHIP entspricht . Das bedeutet i n 
der Praxis , dafi Produkte aus ( H l , x n ) - K a n a l e n m i t hoher Wahrscheinlichkeit nachgewiesen 
werden konnen, wahrend Produkte aus ( H I , a x n ) K a n a l e n und Produkte aus peripheren 
Stofien ebenso wie Pro jekt i l e d i skr imin ie r t werden. Eine weitere L i m i t i e r u n g ergibt sich 
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daraus, dafi m a n nur Pro jektde m i t A > 40 zum Beschufi schwerer Targets einsetzen kann, 
wei l bei leichteren Pro j ekt i l en die auf die Produkte iibertragene Riickstofienergie zu gering 
ist . 
N u n ist es mogi ich , den Nachseparator als eigenstandiges Trennsystem zu nutzen. Da-
bei w i r d N A S E als gasgefiillter Separator betrieben. Bei dieser Betriebsart befindet sich 
das Target h inter dem SHIP, welches zur Strahl f i ihrung und -diagnose benutzt w i r d . Pu-
sionsprodukte konnen m i t dieser Anordnung von Pro jekt i l en , gestreuten Targetkernen und 
Transferprodukten getrennt werden. Der Offnungswinkel ist m i t 10 msr fast v i e rmal so grofi 
wie der des SHIP, so dafi man auch Reaktionsprodukte erfafit, die i n einem grofieren Raum-
winke l e m i t t i e r t werden, wie zum Beispiel bei sehr asymmetrischen Fusionsreaktionen m i t 
leichten Pro j ekt i l en A < 18. Den Aufbau des Spektrometers zeigt A b b i l d u n g 15. 
A b b i l d u n g 15: Aufbau des Nachseparators NASE nach [Ber 86] 
I m Folgenden soil kurz auf die Funktionsweise von N A S E i m gasgefiillten Modus ein-
gegangen werden. W i e bereits angesprochen, verlassen die Verdampfungsrestkerne ein 
diinnes Target wegen des voUen Impulsi ibertrags i n einem schmzden Winkelbereich u m 0°. 
Die W i n k e l - und GeschwindigkeitsverteUung ist dabei abhangig von A r t und Anzah l der 
abgedampften Teilchen. Auch die Ladungsverteilung der emi t t i e r t en Produkte ist re lat iv 
bre i t . U m diese Bre i te zu reduzieren, ohne die lonen dabei zu stark abzubremsen, kann man 
sie durch einen gasgefiillten D ipo l fliegen lassen, i n dem sie durch atomare Stofiprozesse 
umgeladen werden. Der Gasdruck i m Dipo l liegt typischerweise bei eirugen mbar , als 
Fiillgas w i r d H e l i u m verwendet. Bei geniigend vielen Stofiprozessen erhalt m a n f i i r alle 
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lonen eine Gleichgewichtsladung, so dafi die Teilchen nur noch verschiedene Geschwindig-
keiten haben. I m anschliefienden Magnetfeld werden dann identische Reaktionsprodukte 
unabhangig von ihrer urspri ingl ichen Ladung u n d Geschwindigkeit an der gleichen SteUe 
fokussiert. M a n erhalt sowohl f i i r leichte Pro jekt i l e als auch f i i r symmetrische Reaktionen 
eine gute raundiche Trennung der Produkte vom P r i m a r s t r a h l . [N in 92 
Bei den ersten Versuchen zum Stud ium von Verdampfungsrestkernen m i t Z>100 wur -
den Reaktionen von Act inidentargets m i t leichten Pro j ekt i l en ausgewahlt. Von V o r t e i l ist 
hierbei , dafi m a n bei Reaktionen leichter Schwerionen n u t Act inidentargets keine oder nur 
eine geringe Fusionsbehinderung nach dem Extra -Push-Mode l l erwartet , so dafi m a n m i t 
re la t iv hohen Querschnitten rechnen kann. I n der ersten Phase des Einfahrens der neuen 
Beschleuiugeranlagen bei GSI standen ^^0 und ^°'^^Ne als Pro j ekt i l e zur Verf i igung, so dafi 
die Produkte der folgenden Reaktionen untersucht werden konnten: 
^«0 + 
" A r e + 
238 ^ . 
238 . —> '''No* 
238 ^ . 
Die Reakt ion ^^Ne - f ^^^U wurde ausgewahlt, wei l die i n den beiden anderen Reaktionen ge-
bi ldeten Produkte ungunstige Zerfallseigenschaften haben. Die Messung der Transmission 
sollte m i t Hi l fe der Tochter des i n der 4n-Reaktion gebildeten ^^^No, ^^^Fm, durchgefi ihrt 
werden. Aus den bereits d iskut ierten Querschnitten f i i r die Reaktionen 
"g8U(?gNe,4n)2So«No u n d 
ergibt sich die Mogl i chke i t , sowohl die Transmission fur das 4n -Produkt als auch die f i i r 
das a 4 n - P r o d u k t zu best immen. E i n weitere Vor te i l ist die lange Halbwertszeit des ^^^Fm, 
die es er laubt , den Zerfal l kurzlebiger Produkte abzuwarten, da diese die Messung unter 
Umstanden storen konnen. 
3.3 E x p e r i m e n t e l l e r T e i l 
3.3.1 Transmissionsmessungen an N A S E 
W i e bereits i n den vorherigen Abschnit ten angesprochen, werden bei der Transmissionsmes-
sung nicht die kurzlebigen Verdampfungsrestkerne selbst, sondern ihre Tochter betrachtet . 
Dazu werden zunachst die Reaktionsprodukte, die i n Vorwartsr i chtung aus dem Target flie-
gen, i n einer u n m i t t e l b a r dahinter instal l ierten Catcherfolie abgebremst und aufgefangen. 
W a h r e n d dieser Bestrahlung ist das System evakuiert. 
I n einer zweiten Bestrahlung war geplant, das System i m gasgefiillten Modus zu be-
tre iben , wobei ein Detektorcatcher m i t den Abmessungen der Detektorbank an der Detek-
torpos i t ion angebracht werden soUte. Da nach [Don 64, Don 66] bei Energien u m 120 M e V 
i n den verschiedenen Reaktionen langlebige Isotope von F e r m i u m und Ca l i f o rn ium direkt 
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oder aJs Tochterakt iv i ta ten gebildet werden, sollten bei der Aufarbe i tung des Detektorcat -
chers jeweils eine F m - u n d Cf -Frakt ion isoliert werden, wahrend aus dem Targetcatcher i n 
einem Trennungsgang alle Elemente von Rad ium bis F e r m i u m chemisch abgetrennt werden 
soUten. 
3.3.2 Bestrahlung 
Die erste Bestrahlung erfolgte m i t ^^Ne^ "*" bei einer Strahlenergie von 121 M e V entsprechend 
5 . 5 M e V / u . Der Strahl passierte eine Fensterfolie, die den Nachseparator i m gasgefiillten 
Modus vom Hochvakuum i m SHIP trennt . Diese Folie besteht aus Kohlenstoff und hat 
eine Dicke von 100/ ig /cm^. Nach Durchgang durch die Fensterfolie t r a f der Strahl auf das 
Targetbacking (39 ; ig / cm^ Kohlenstoff) u n d schliefilich auf das Target. 
Das Target bestand aus SSO/ig/cm^ " s y p ^ ^ g-j^j 290/ig /cm2 " ^ U . Es war dazu 
i n Form von drei Segmenten auf ein kleines Targetrad mont i e r t . U m die Belastung durch 
den Strahl zu reduzieren, rot ierte das Targetrad, wobei die Ro ta t i on so auf die Frequenz 
des Beschleunigers abgestimmt wurde, dafi die Stege zwischen den Targetsegmenten nicht 
vom Strahl getroffen wurden. Der Strahlstrom belief sich auf r u n d 800 n A , das entspricht 
bei Ne*"^ einem Strom von 100 Teilchen-nA. U n m i t t e l b a r hinter dem Target war die Cat-
cherfolie aus Nickel m i t einem Durchmesser von 15 m m und einer Dicke von 0.93mg/cm^ 
angebracht. 
Nach Ende der Bestrahlung wurde zunachst die Nickelfolie ausgebaut. A u f ihr waren 
keine Strahlenschaden zu beobachten. Das nach einer gewissen Abkl ingze i t demontierte 
Target dagegen war schwer beschadigt, eines der Segmente hatte sich vo l l ig vom Rahmen 
gelost. Da es keine Anhal tspunkte f i i r den Ze i tpunkt der Zerstorung des Targets gab, 
fehlten wichtige Daten f i i r die Berechnung der Querschnitte, so dafi quant i ta t ive Aussa-
gen nicht mogiich sind. Auch die daraufhin zunachst geplante Best immung von relat iven 
Querschiutten durch Normierung auf ^^^Fm war nicht durchzuf i ihren, da die verwendete 
Catcherfolie sich als zu d i i n n erwies. Unter ungiinstigsten Annahmen haben die Trans-
ferprodukte eine Reichweite von 3-4 mg i n Nickel , so dafi der grofite Te i l durch die Folie 
durchgeflogen ist . 
3.3.3 Chemische Trennung und Probenpraparation 
Es folgt nun eine re lat iv ausfiihrliche Beschreibung der durchgefi ihrten Trennungen. Bei 
der Aufarbe i tung des Targetcatchers wurden die leichten A c t i n i d e n durch eine Reihe von 
Anionen- und Kationenaustauschprozessen voneinander getrennt. Dabei konnte auf den i n 
[See 89] beschriebenen Trennungsgang f i i r die targetahnlichen Produkte aus der Reaktion 
^°Ar -I- 233,235,238]Q zuriickgegriffeu werden, der i n weiten Teilen unverandert i ibernommen 
wurde. Die Trennung der Transplutoniumelemente erfolgte durch Kationenaustausch i m 
HPLC-Maf i s tab [Gob 89], was gegeniiber der konventionellen Saulenchromatographie einen 
erheblichen Zeitgewinn f i i r die kurzlebigen Reaktionsprodukte bedeutete. 
E i n Schema des Trennungsgangs ist i n A b b i l d u n g 16 dargestellt . Dabei bedeutet 
A I X eine Anionen- und C I X ein Kationenaustauscher-Saule. Sofern i m Text keine an-
derslautenden Angaben gemacht werden, wurde die Siebfraktion bis 400 mesh eingesetzt. 
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Als Anionenaustauscher wurde BioRad A G l x 8 benutzt , i n C I X 3 u n d den i m Schema 
nicht gezeigten Clean-up-Saulen kam BioRad AGSOWxS z u m Einsatz. M i t Ausnahme der 
H P L C - T r e n n u n g e n wurden alle Saulen bei le ichtem StickstofFiiberdruck betr ieben. Bei den 
a - H I B - T r e n n u n g e n wurde jeweils die gleiche Einwaagekonzentration der Saure ( 0 . 3 m o l / l ) 
benutzt . Die unterschiedlichen Ligandenkonzentrationen wurden durch Zugabe von A m -
moniaklosung eingestellt. 
I m Falle des Detektorcatchers sollten nur Ca l i f o rn ium u n d F e r m i u m abgetrennt werden, 
da nicht zu erwarten war, daii Produkte aus Transferreaktionen den Detektor erreichen. 
Die A u f a r b e i t u n g des Detektorcatchers ist i n [See 89] beschrieben. 
3.3.4 Tracer 
U m die chemische Ausbeute best immen zu konnen, wurden radioakt ive Tracer zugesetzt, 
die sich i n i h r e m chemischen Verhalten moglichst wenig von den betrachteten Elemen-
ten unterscheiden sollten. F i i r Ra, Ac und die Transplutoniumelemente ( T P E ) ist die 
W a h l des Tracers re lat iv unproblematisch, hier wurden •'^ ^Ba u n d ^*°La sowie verschiedene 
Lanthaniden eingesetzt. Diese sollten moglichst einen ahnlichen lonenradius haben wie 
die betrachteten T P E . Hier f i i r wurden zum Tei l durch Neutronenakt iv ierung i m T R I G A 
Mainz hergestellte A k t i v i t a t e n , zum Tei l kommerziel l erhaltl iche Tracerlosungen (Amers-
ham Buchler) benutzt . 
Problematisch ist die Lage dagegen bei den leichten A c t i n i d e n . I m Pr inz ip ware es 
mogi ich , definierte Mengen einzelner Nukl ide zuzugeben, wie zum Beispiel ^^^U, ^^^Np, 
^^^Pa oder ^^*Pu. Dies ist jedoch nur dann empfehlenswert, wenn das zugegebene N u k l i d 
i n der Reakt ion nicht gebildet w i r d . Aus diesem G r u n d wurde m i t dem Programm R E A K 
die Potentialenergieflache f i i r die Reaktion bei 120 M e V Einschul3energie berechnet. Das 
Ergebnis zeigt die A b b i l d u n g bei Tabelle 4. Es ist mogi ich, dafi die tatsachlichen M a x i m a 
der Isotopenvertei lungen gegeniiber den i n der Tabelle angegebenen Werten geringfiigig 
verschoben sind, es w i r d jedoch deut l i ch , dafi die i n Frage kommenden Tracernukl ide nicht 
geeignet s ind, wei l sie zu den H a u p t p r o d u k t e n der Reakt ion gehoren. 
3.3.5 Aufarbeitung des Targetcatchers 
3.3.5.1 Auflosen des Catchers und Hydroxidfallung: Die 1.5 mg Nickel des Tar-
getcatchers werden i n 250 / i l konzentrierter Salpetersaure gelost, der ein Tropfen konz. H C l 
zugesetzt w i r d . Sollte das Nickel sich nicht losen, kann vorsichtig e rwarmt werden, bis die 
Reakt ion anspringt . Nach dem Auflosen der Folie werden 500/xg L a n t h a n , 50 / ig Lute -
t i u m u n d 100/ig B a r i u m als Trager zugesetzt, dazu kommen die radioakt iven Tracer zur 
Ausbeutebest immung. 
Nach der Zugabe von Tragern und Tracern erfolgt zunachst die Fa l lung der Hydroxide 
m i t konzentr iertem A m m o n i a k i n der Hitze . Das Gemisch w i r d i n Eis geki ih l t . Nach der 
Phasentrennung w i r d der Uberstand zur Fal lung der Carbonate m i t 100 /xl 2 M Natr iumcar -
bonatlosung versetzt u n d abzentri fugiert . Falls der Hydroxidniederschlag durch Nickelreste 
gr i in l i ch gefarbt sein sollte, w i r d m i t 500/t l A m m o n i a k gespiilt u n d erneut zentr i fugiert . 
Z u m Uberstand der Carbonat fa l lung werden noch einmal 100 / i l Sodalosung gegeben, er 
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M i n i m u m vorherrschende M i n i m u m vorherrschende 
der PES Zerfallsart der PES Zerfallsaxt 
a u n d 7 2 4 0 p ^ a u n d 7 
a und 7 A m a u n d 7 
231 a u n d 7 24«Cm a u n d 7 
" ' ' P a 7 7 
236U 7 250Cf a 
7 253Eg a 
2^«Fm a 
Tabelle 4: Berechnete Minima der Potentialenergiefldche fur die Reaktion ''Ne +'^U bei 
120 MeV Einschufienergie. Die vorherrschende Zerfallsart der Isotope in der Nachbarschaft 
des Minimums bestimmte die Art der Probenpraparation: Pa, U, Np und Bk wurden zur 
'^1-Messung an Eisenhydroxid gefallt, alle iibrigen wurden elektrolytisch abgeschieden, um 
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A b b i l d u n g 16: Schema des Trennungsgangs zur Aufarbeitung des Targetcatch 
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w i r d geki ih l t u n d zentr i fugiert . Anschliefiend werden die Niederschlage vereinigt und ge-
trocknet , die iiberstehende Losung w i r d verworfen. 
3.3.5.2 Auftrennung der leichten Actiniden: Hierbei kommen i n erster L i iue zwei 
beheizbare Aiuonenaustauschersaulen ( A I X 1 und 2 i n A b b i l d u n g 16) zum Einsatz, die 
bei 60°C arbeiten. Beide sind 100 m m lang bei einem Durchmesser von 3 m m . H y d r o x i d -
u n d Carbonatiuederschlag werden i n 1 n d 10 M H C l gelost und auf Saule A I X 1 gegeben. 
Anschliefiend w i r d das Reagensglas noch dre imal m i t 2 m l 8 M H C l gespii lt , diese Losung 
w i r d ebenfalls i iber A I X 1 gegeben.Der Durchlauf enthalt R a d i u m , A c t i i u u m , T h o r i u m und 
die Transplutoiuumelemente , die unter diesen Bedingungen keine aiuonischen Komplexe 
b i lden. 
I n salpetersaurer Losung bi ldet das T h o r i u m dagegen anionische Komplexe , was m a j i 
n u t z t , u m es von den dreiwertigen Act in iden und R a d i u m zu trennen. Zu diesem Zweck 
w i r d die Losung eingedampft, der Ri ickstand m i t 2 m l 8 M HNO3 aufgenommen und auf 
Saule A I X 2 aufgegeben. Diese w i r d ebenfalls bei 60°C betrieben. B e i m Nachwaschen 
m i t 3 X 2 m l 8 M HNO3 laufen das Rad ium und die dreiwertigen A c t i n i d e n durch. Das 
Thorium kann anschliefiend m i t 3 x 2 m l 8 M H C l eluiert werden. 
Von Saule A I X 1 w i r d nun das Protactinium m i t 3 x 2 m l 8 M H C l / 0 . 1 M H F eluiert , 
wobei kationische Komplexe entstehen, die vom Anionenaustauscher nicht mehr festgehcd-
ten werden [ K a t 8 6 ] . 
Bei der A b t r e n n u n g des Plutoniums macht man sich das unterschiedliche Komplex -
bi ldungsverhalten der verschiedenen Wertigkeitsstufen zunutze. Nach dem Auflosen i n 
Salpetersaure l iegt es als Pu*"*" vor, welches stabile Chlorokomplexe b i lde t , die vom Anio -
nenaustauscher festgehalten werden. Dreiwertiges P l u t o i u u m bi ldet dagegen neutrale und 
kationische Komplexe . Die Redukt ion und E l u t i o n erfolgte i m vorliegenden Fal l m i t 6 m l 
8 M H C l , die 3% H y d r o x y l a m i n und 1 % A m m o i u u m i o d i d enthie l t . Die anschliefiende Rei-
lugung der P l u t o n i u m f r a k t i o n ist gesondert beschrieben. 
Hiernach mufi zunachst das l o d i d m i t 8 M H C l , die einen Zusatz von N a t r i u m n i t r i t 
entha l t , ox id iert werden, das entstandene l o d w i r d m i t 8 M H C l ausgewaschen. Neptu-
niima l iegt j e t z t als Np"*"*" vor, und kann m i t 4 M H C 1 / 0 . 0 6 M H F eluiert werden. Bei der 
E l u t i o n des Urans h i l f t die unterschiedliche Stabi l i tat der Chlorokomplexe i n Abhangig-
keit von der Chlor idkonzentrat ion weiter. Die bisher benutzten Losungen enthie l ten alle 
mehr als 6 m o l / 1 H C l , hier dominieren anionische Uran ( IV )komplexe . Die E l u t i o n erfolgt 
m i t 3 X 2 m l 0 . 5 M H C l . 
3.3.5.3 Trennting der Transplutoniiunelemente von Radimn und Actinium: 
Die Prakt ion von A I X 2, die R a d i u m , A c t i n i u m und die Transplutoiuumelemente enthal t , 
w i r d eingedampft und i n 2 m l 0.2 M H C l aufgenommen. Diese Losung w i r d auf eine 
HDEHP-Saule (95 X 3 m m , gefi i l lt m i t Levextrel® 2 5 - 5 0 / i m ) aufgegeben, die auf 60°C 
thermostat is iert ist . Hierbei laufen bereits Radium u n d Actinium durch. Anschliefiend 
werden A m , C m und B k m i t 0.5 M HNO3 e luiert , es folgt die Frakt i on der schweren Ac-
t i n i d e n i n 0.8 M HNO3. 
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3.3.5.4 Trennung der Transplutoniumelemente: Die weitere Trennung der 
Transplutoniumelemente erfolgte dann durch Kationenaustausch. Hierbei wurde anstelle 
der f r i iher benutzten Normaldrucksaulen von 150 x 3 m m [See 89] m i t 60 X 2 m m grofien 
Saulen gearbeitet. Als Austauschermaterial wurde A m i n e x A6 i n der H + F o r m eingesetzt. 
U m die Trennle istung zu verbessern wurden die Trennungen bei 80°C durchgef i ihrt . Da-
bei kam das i n [Gob 89] beschriebene HPLC-Sys tem zum Einsatz. Die benutzten Saulen 
wurden vor der eigentlichen Trennung m i t Lanthanidentracern geeicht, u m die Lage der 
SchnittsteUen zwischen den einzelnen Elementen zu opt imieren . 
Die von der H D E H P - S a u l e eluierte A k t i v i t a t w i r d eingedampft, i n 0.2 M H C l aufge-
nommen u n d durch eine Probenaufgabeschleife auf die Saule gegeben. Hiernach w i r d 
die Saule durch Waschen m i t 1 M NH4CI i n die A m m o i u u m f o r m i iber f i ihr t u n d m i t 5 m l 
Wasser gespiilt . AnschUefiend w i r d m i t 0.3 M a - H I B ( p H 3.5) zunachst das Fermium 
zusammen m i t Y-Tracer u n d anschliefiend die erste Halfte der E ins te in iumfrakt i on eluiert . 
Nach Wechsel auf eine a - H I B m i t p H 3.8 kommen der Rest des Einsteiniums und das 
Californium von der Saule. 
Die A u f a r b e i t u n g der leichten Transplutoniumelemente verlauft zunachst vo l l ig analog: 
zur E l u t i o n des Berkeliums u n d einer Americium/Cirrium-Fraktion w i r d 0.3 M a - H I B 
m i t einem p H von 4.1 benutzt . 
I m Falle der dreiwertigen A c t i n i d e n und des Pluton iums schliefit sich noch eine Rei-
nigungsprozedur an. Das Eluat von A I X 1, welches das Plutonium entha l t , w i r d m i t 
I m g Zr ' '+-Trager u n d 200 mg Na2S03 versetzt. P l u t o n i u m u n d Z i rkon werden m i t kon-
zentr ier tem A m m o n i a k gefallt , der Hydroxidniederschlag w i r d anschliefiend i n 4 m l 0.5 M 
H C 1 / 0 . 0 2 5 M H F aufgelost u n d nach Zugabe von 200 m g H y d r o x y l a m m o n i u m c h l o r i d auf 
die Kationenaustauschersaule C I X 3 (50 X 3 m m ) gegeben. Nach Waschen m i t 6 m l 0.5 M 
H C 1 / 0 . 0 2 5 M H F u n d 10 m l 0.5 M H C l w i r d das P l u t o n i u m m i t 6 m l 4 M H C l eluiert . 
Die einzelnen T P E - F r a k t i o n e n werden eingedampft u n d m i t 4 x 2 m l 0.2 M H C l auf 
kurze Kationenaustauschersaulen (30 X 3 m m ) gegeben. Nach dre imal igem Waschen m i t 
0.5 M H C l , die m i t Chlor gesattigt ist , w i r d m i t 3 m l 6 M H C l e luiert . 
3.3.6 Praparation und Messung der Proben 
Die i n der chemischen Trennung hergestellten Einzelelementfraktionen mufiten noch zur 
Messung prapariert werden. Dies geschah auf verschiedene A r t e n , abhangig von der vor-
herrschenden Zerfallsart der Nuk l ide der einzelnen Elemente. Hierbei waren auch die 
berechneten M i n i m a der Potentialenergieflache hi l fre ich, die Hinweise auf die ungefahre 
Lage der Isotopenverteilungen gaben. Die Mefiproben zur a-Spektroskopie wurden nach 
Eindampfen durch elektrolytische Abscheidung auf T i t a n r o n d e n aus gepufferter schwach 
saJzsaurer Losung hergestellt. Eine Ausnahme war die R a / A c - F r a k t i o n , die portionsweise 
auf der T i tanronde eingedampft wurde. 
Zur 7 -Messung wurden die Fraktionen ebenfalls zuerst eingedampft. Anschliefiend 
wurde jeweils m i t 3 m l 2 M HNO3 aufgenommen, nach Zugabe von 200/ ig Eisentrager m i t 
1 m l konz.NHs i n der Hitze gefallt und nach dem A b k i i h l e n abgesaugt. Der Niederschlag 
wurde getrocknet und auf einen Probentrager aufgeklebt. Als Ausbeutestandard wurde 
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•^^ »^Lu zugesetzt. 
Die Messung der 7 -Spektren erfolgte an geeichten Ge(Li ) -Detektoren , die Spektren 
wurden zur spateren Auswertung auf Magnetband gespei chert. Zur Aufnahme der a-
Spektren wurde das Mefisystem bei GSI benutzt . Es besteht aus acht Oberflachensperr-
schichtzahlern, deren Nachweiswahrscheinhchkeit zwischen 31 u n d 39% von A-K l iegt . Nach 
zwei Tagen t r a t ein Defekt auf, der das Auslesen und Speichern von Spektren unmogl ich 
machte. Daraufh in wurden die Mefiproben nach Mainz gebracht u n d i m dort igen a-
Mefisystem ( I N 45 m i t acht Detektoren) gemessen. Dabei kam es zweimal zu Net-
zeinbrtichen, die zum Ausfal l des Steuerrechners f i i h r t e n . Die zu diesem Z e i t p u n k t ge-
messenen Spektren gingen verloren. Insgesamt wurden die Proben sechs Wochen lang 
gemessen. 
3.4 E r g e b n i s s e u n d D i s k u s s i o n 
3.4.1 Chemische Ausbeuten 
Die chemischen Ausbeuten der einzelnen Schritte wurden durch 7 -Messung der zugesetzten 
Tracer bes t immt . Sie lag f i i r die einzelnen Schritte zwischen 80 u n d 99%, m i t Ausnahme 
der Bar iumcarbonat fa l lung , wo nur r u n d ein D r i t t e l des eingesetzten Tracers wiederge-
funden wurde. Vor der HersteUung der Mefipraparate wurden die schweren Ac t in iden i n 
einem zusatzlichen „Clean up" -Schr i t t an kurzen Kationenaustauschersaulen gereinigt, die 
Ausbeute betrug hierbei zwischen 75 und 80%. Die Ausbeute der Elektrodeposit ion wurde 
durch Zusatz von ^^^^Lu i i b e r p r i i f t , sie lag f i i r die schweren A c t i n i d e n bei r u n d 93%. Da-
gegen war die p lat ing-Ausbeute f i i r T h o r i u m (60%) u n d P l u t o n i u m (70%) re lat iv gering. 
Das Eindampfen der R a / A c - F r a k t i o n wurde anhand des dar in enthaitenen •'^ ^Ba i i be rpr i i f t , 
hierbei gab es keine Verluste. Auch die Herstellung der Proben f i i r die 7 -Spektroskopie 
verUef q u a n t i t a t i v , hier diente wiederum ^ " ' ' L u aJs Standard. 
Bei den leichten Ac t in iden ( T h - P u ) war aus den schon genannten Gr i inden keine direkte 
Bes t immung der Ausbeute mogiich. Da zwei Probetrennungen zum Test der Chemie i iber-
einstimmende Resultate ergeben hat ten , wurde davon ausgegangen, dafi die Ergebnisse der 
Trennungen reproduzierbar sind, die Ausbeute lag bei 80%. UnvoUstandige Trennungen, 
die zu Kontaminat i onen einzelner Fraktionen durch benachbarte Elemente f i ihren wi i rden , 
wurden n icht beobachtet. Das Isotop ^^^Fm konnte an Hand seiner a - A k t i v i t a t bei 7.04 
u n d 7.00 M e V eindeutig identi f iz iert werden, quant i tat ive Angaben sind aus den bereits 
erwahnten Gri inden nicht mogiich. 
Eine Zusammenstellung der Gesamtausbeuten gibt Tabelle 5, die auf den Daten der 
Vorversuche beruhenden Ergebnisse sind durch einen * gekennzeichnet. 
3.4.2 Zusammenfassung und Ausbhck 
I n der durchgefuhrten Bestrahlung konnten keine Ergebnisse i n Bezug auf die eigentUche 
Zielsetzung des Experiments gewonnen werden. Betrachtet man die Strahlzeit dagegen als 
Test des Trennungsgangs unter realistischen Bedingungen, so ergeben sich wertvoUe H i n -
weise f i i r die weitere Opt imierung . Dabei mufi insbesondere die A b t r e n n u n g des Radiums 
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Element Tracer Ausbeute Element Tracer Ausbeute 
Ra ^^^Ba 26% A m i^^Nd 59% 
Ac i^°La 85% C m ^^iPm 66% 
T h " ° T h * 48% * B k 66% 
Pa 233p^ * 80% * Cf i " G d 53% 
U 233-Q * 80% * Es i«°Tb 72% 
Np 237f^p * 80% * F m SSy 53% 
P u 238Pu * 56% * 
Tabelle 5: Chemische Ausbeuten bei der Aufarbeitung des Targetcatchers. Die mit* gekenn-
zeichneten Tracer wurden in Vorversuchen eingesetzt, die zugehorigen Ausbeuten setzen 
sich aus den chem. Ausbeuten der Tests und der im Experiment bestimmten Platinaus-
beute zusammen. 
verbessert werden. Nach der Carbonatfa l lung wurden nur 30% des eingesetzten Tracers 
i m Niederschlag gefunden, obwohl eine Nachfallung durchgefi ihrt wurde. Daraus mufi ge-
schlossen werden, dafi dieses Verfahren nicht geeignet ist . U m die Ausbeute i n diesem 
Schritt zu verbessern, gibt es verschiedene Mogl ichkeiten: 
- M a n behalt die Carbonat fa l lung bei, n i m m t aber anstelle von Soda A m m o n i u m c a r -
bonat als Fallungsreagenz. 
- M a n wahl t eine andere Fal lungsform, zum Beispiel Chromat oder Ch lor id . Sulfat ist 
ungeeignet, weil der sehr feinkornige Niederschlag leicht Verunreinigungen mitre i f i t 
und zudem nicht ohne weiteres zur Weiterverarbeitung aufgelost werden kann. 
Der zweite P u n k t , der einer Uberarbei tung bedarf, ist die elektrolytische Abscheidung 
von T h o r i u m und P l u t o n i u m , die nur Ausbeuten von 60% ( T h ) und 70% (Pu) ergaben. 
Dabei l iegt die Prob lemat ik weniger i n der Methode an sich als v ie lmehr i n der Reprodu-
zierbarkeit , die durch viele Faktoren beeinflufit w i r d . 
I m Falle der Transplutoniumelemente kann be im Einsatz von HPLC-Techniken die 
Trennung sicherlich auch m i t einer einzigen Saule f i i r alle sechs Elemente durchgefi ihrt 
werden, was wiederum eine Zeitersparnis bedeutet. Wahrscheinlich kann man auch auf 
den Clean-up verzichten, wo 20-25% der eingesetzten A k t i v i t a t verlorengehen und s tat t -
dessen zur Ent fernung des Komplexbi ldners vor der Probenpraparat ion m i t Salpetersaure 
abrauchen. 
Insgesamt gesehen ist der Trennungsgang gut geeignet, u m die targetahnlichen Pro-
dukte aus der Bestrahlung von Uran empfindl ich und selektiv voneinander zu trennen. 
Bei der Bestrahlung hat ten sich auch technische Probleme i m Betrieb des Nachsepa-
rators gezeigt, deshalb wurde die Wiederholung der Transmissionsmessung zunachst auf 
unbest immte Zeit verschoben und dann ganz abgesagt, weil m a n dort i n der Zwischenzeit 
ein anderes Verfahren gefunden hat [Nin 92]: Anstelle der radiochemischen Aufarbe i tung 
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der i n Target- u n d Detektorpos i t ion von N A S E gesammelten Produkte wurde ein Tar-
get i m SHIP bestrahlt und die Produkte nach Passieren des Geschwindigkeitsfilters i n an 
Stelle der CatcherfoUen plazierte Detektoren i m p l a n t i e r t und nachgewiesen. Als zweites 
Verfahren wurden die i n N A S E gemessenen Querschnitte verschiedener Reaktionen n u t 
Li teraturangaben verglichen u n d daraus die Transmission bes t immt . Sie l iegt f i i r verschie-
dene Produkte zwischen 12 und 20% [Nin 92]. 
N u n wurde angestrebt, die Reaktion ^^Ne + ^^®U am Bestrahlungsplatz X I der K e r n -
chemie-Gruppe durchzuf i ihren, u m die Systematik der Transferprodukte zu untersuchen. 
Die Strahlzeit war urspr i ingl ich f i i r Anfang 1990 t e r m i i u e r t , muiJte aber wegen der Vorbe-
reitungen f i i r die Hahiuum-Exper imente verschoben werden. Da danach wegen des E i n -
fahrbetriebs der neuen Beschleunigeranlagen bei GSI nicht abzusehen war, wann i iberhaupt 
wieder m i t Strahlbetr ieb am U N I L A C gerechnet werden konnte, wurde diese Prob lemat ik 
i m Rahmen dieser A r b e i t nicht weiter verfolgt. 
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4 Die Reaktion ^^V + 1 ^ 7 ^ ^ 
4.1 E i n l e i t u n g u n d M o t i v a t i o n 
Eine Mogl i chke i t , die Ablaufe bei dissipativen Schwerionenstofien zu beschreiben, ist die 
Anwendung von Transportmodel len . H i e r m i t lafit sich der Weg z u m Gleichgewicht durch 
Reibung u n d F l u k t u a t i o n darsteUen. Grundannahme solcher Model le i s t , dafi das System 
nach jeder Storung sehr schnell wieder ins statistische Gleichgewicht k o m m t , wobei die 
intr ins i chen Freiheitsgrade nach i h r e m statistischen Gewicht besetzt werden. Demnach 
soUte bei Reaktionen m i t grofiem Massenfiufi und totaler Energiedissipation die Verte i lung 
der Anregungsenergie einem thermischen Gleichgewicht entsprechen. 
F i i r T L — TH erhal t m a n f i i r das Verhaltnis der Anregungsenergien des leichten und des 
schweren Partners: 
E ^ ^ A i 
E l , AH 
Das heif it , die A u f t e i l u n g der Anregungsenergie ist dem Verhalt ius der Fragmentmassen 
propor t i ona l . 
Inzwischen g ibt es aber eine ganze Reihe experimenteller Daten , die gegen diese A n -
nahme sprechen.Vandenbosch u n d M i t a r b e i t e r beobachteten eher eine Gleichvertei lung 
der Energie als ein Temperaturgleichgewicht [Van 84], wahrend Sohlbach und M i t a r b e i -
ter ber ichten, dafi die Energievertei lung stark von der R i chtung des Massenflufies abhangt 
[Soh 85], wobei die Donatoren kalt bleiben, wahrend die Akzeptoren hoch angeregt sind. 
Dieser Befund w i r d durch neuere Ergebnisse belegt, wo i n dreidimensionalen Korre lat ions-
studien die Anregungsenergie i n Abhangigkeit von Energieverlust u n d Fragmentmasse be-
trachtet wurde [Pla89 , T 6 k 9 1 ] . Die Ungleichvertei lung der Anregungsenergie zwischen 
Donator u n d Akzeptor ist bei kleinen Energieverlusten am starksten ausgepragt. 
I n Reaktionen, die an der Barriere durchgefi ihrt wurden (£^cm = B) konnte ebenfalls 
mehrfach gezeigt werden, dafi be im Massenfiufi zur Symmetr ie eine extreme Ungleichvertei -
l u n g der Anregungsenergie zwischen Donator und Akzeptor a u f t r i t t [Gag 86, K e l 8 7 , Bel 89, 
See90, F u n 9 1 ] . U m dieses Phanomen zu erklaren, g ibt es zwei theoretische Ansatze: 
- Da bei Reaktionen an der Barriere keine Reibungskrafte w i r k e n , kann es zu einem 
hochgeordneten Massenfiufi i n eine Richtung kommen, wobei Nukleonen aus den 
aufieren Orb i ta l en des Targets i n unbesetzte Orb i ta le des Pro jekt i l s wandern. M a n 
erhalt also ein kaltes Core des Targetkerns (Donator ) , wahrend der pro jekt i lahnU-
che Akzeptor eine der Zahl der ubertragenen Nukleonen entspreehende Menge von 
T e i l c h e n - L o c h - A n r e g u n g e n erhalt . Pr inz ip ie l l ist n a t i i r l i c h auch ein Transfer vom 
P r o j e k t i l zum Target mogi ich. A u f jeden Fal l ist der Akzeptor hoch angeregt und 
der Donator ka l t . 
- Eine a l ternat ive In te rpre ta t i on der Daten geht dagegen von einem stochastischen 
Austausch von Nukleonen aus. Dieser „random w a l k " ist der allgemeinen Massendrift 
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i iberlagert , so dafi der Phasenraum i n beiden Kernen abgetastet w i r d [Hen 88]. Wenn 
m a n dabei von einer speziellen Niveaudichte an der Fermikante ausgeht, erhalt m a n 
f i i r die Au f t e i lung der Anregungsenergie die folgende Beziehung: 
Das wurde bedeuten, dafi nicht dem Massenfiufi, sondern der Massenverteilung die 
entscheidende Bedeutung zukame. I n diesem Fall ware i m m e r der lei cht ere Partner 
hoch angeregt, wahrend der schwerere kalt gebildet w i r d . Diese Beschreibung i n 
Abhangigkeit von der „single particle s t rength" w i r d allerdings i n [Rei 92] vehement 
k r i t i s i e r t . 
U m zwischen diesen beiden Moglichkeiten unterscheiden zu konnen, ist es notwen-
dig , auch Produkte unterhalb des Pro jekt i ls und oberhalb des Targets zu betrachten. 
Die bisherigen Daten , die einen weiten Bereich von ^ umfassen, wurden meist i n Ex-
per imenten gewonnen, die eine ganz andere Zielsetzung hat ten . Die Reaktionen A r -|- U 
u n d C a - f - C m hat ten die Synthese schwerer Elemente zum Ziel [Gag86, See90], bei ^°Ti, 
^''Cr, ^^Fe-F2°*Pb stand die Synthese der Elemente 109, 106 u n d 108 i m Vordergrund 
[Ke l87 , Ke l87a ] , wahrend be im Experiment ^®Kr^^°Te Untersuchungen zu Transfer und 
Fusion gemacht wurden [Bel 89, Rei 92]. Die schwersten betrachteten Systeme, U - h U und 
U + A u dienten schliefilich zum Stud ium von Reaktionen sehr schwerer Kerne an u n d unter-
halb der Coulombbarriere [Fun 91]. A l le daraus gewonnenen Daten scheinen die Annahme 
einer Energieverteilung i n Abhangigkeit von der Massendrift zu st i i tzen, wahrend eine 
Energievertei lung proport ional zu {AHI^hf^^ weniger wahrscheinlich scheint. 
U m das „Excitation Energy Sharing" genauer zu untersuchen u n d erstmals auch Pro-
dukte m i t Z < Zproj u n d Z > Zxarget i n die Betrachtung m i t einzubeziehen, wurde die Re-
akt ion ^^V-h-'^^Au ausgewahlt. Dabei wurde einmal bei E^m = B bestrahlt , i n einer zwei-
ten Bestrahlung wurde die Einschufienergie i m Schwerpunktsystem u m 25 M e V erhoht. Die 
Reaktionsprodukte wurden einer aufwendigen chemischen Trennung unterworfen [Kle 89]. 
I m Rahmen dieser A r b e i t wurde ein Trennverfahren f i i r die Lanthaniden u n d das Y t t r i u m 
entwickelt , wobei Kationenaustausch und Komplexierung m i t a -Hydrox i i sobutyrat zum 
Einsatz kamen [Gob89] . Die quant i tat ive Best immung der Lanthaniden sowie von Y t -
t r i u m u n d Scandium m i t Hil fe der Neutronenaktivierungsanalyse erlaubt es, selbst kleinste 
Mengen empfindl ich nachzuweisen. 
60 
V A U l V A U 2 V A U 3 
Dauer [min] 1071 1348 774 
Strahl integral 7.25 X 10^^ 2.01 X 10^^ 6.22 X 10^^ 
ELAB [MeV] 246.1 246.1 277.6 
E^ [MeV] 195.5 195.5 220.5 
E / B 1.00 1.00 1.13 
TabeUe 6: Parameter der Experimente, bei denen eine Lanthanidentrennung durchgefiihrt 
umrde. Das Strahlintegral ist in Teilchen angegeben. 
4.2 E x p e r i m e n t e l l e r T e i l 
4.2.1 Bestrahlung 
Die Exper imente wurden am Bestrahlungsplatz X I am Beschleuniger U N I L A C der GSI 
durchgefuhrt . Es wurden Z- und A-Verte i lungen i n der Reakt ion ^^V + ^®'^ Au bei La-
borenergien von 4.86 und 5.48 M e V / u gemessen. Die Goldtargets hat ten eine Dicke von 
360 / ig / cm^. Sie waren auf einem Targetrad m o n t i e r t , das m i t dem gepulsten Strahl des 
U N I L A C synchronisiert war. Das Rad rot ierte i n einem W i n k e l von 45° zur Strahlr i chtung 
i n einer zyl indrischen Dose von 4 cm Lange und 4 cm Durchmesser. Durch die schrage 
A n o r d n u n g des Targetrads w i r d verhindert , dafi Reaktionsprodukte , die unter einem La-
borwinke l von 90° e m i t t i e r t werden, i m Target steckenbleiben. Die Dose war innen m i t 
einer Catcherfolie aus Kupfer ausgekleidet, i n der die Reaktionsprodukte abgestoppt wur -
den. Die Dicke der Catcherfolie betrug 36mg/ cm^. Durch die Geometrie von Target und 
Streudose kann ein Winkelbere ich von nahezu 47r abgedeckt werden. 
Nach Ende der Bestrahlung wurde die Folie ausgebaut und i n zwei Hal f ten zerschnit-
ten. Der eine Tei l wurde i n Salpetersaure aufgelost und der chemischen Trennung unter-
worfen. Die andere Halfte wurde zur Best immung der chemischen Ausbeuten direkt der 
7-Spektroskopie zugef i ihrt . 
Insgesamt gab es vier Bestrahlungen. I n den ersten drei wurde die Einschufienergie 
Ecm = B gewahlt , wobei B die Hohe der Barriere nach dem Mode l l von Bass ist [Bas80]. 
I m letzten Exper iment wurde bei einer u m 25 M e V erhohten Energie bestrahlt . Die Pa-
rameter der einzelnen Bestrahlungen sind i n Tabelle 6 zusammengefafit. Neben den dort 
aufgefi ihrten Exper imenten wurde noch eine kurze Bestrahlung durchgef i ihrt (VAUO), u m 
die Bestrahlungsbedingungen zu i iberpr i i fen , hierbei wurde nur ein verkirrzter Trennungs-
gang f i i r die „sub-Projektil"- und „above-Target"-Produkte durchgef i ihrt [Kle93] . 
4.2.2 Chemische Trennung und Probenpraparation 
Die hier beschriebene Isolierung und Trennung der Lanthaniden und des Y t t r i u m s ist Be-
standte i l eines umfangreichen Trennungsgangs, der von P. K l e i n entwickelt wurde und der 
i n [Kle 89] ausf i ihrl ich beschrieben w i r d . Die Lanthanidentrennung ist Te i l der „Aufar-














*-Abfall a - H * 
b - H2O 
c — Aufgabelbsung 
d - NH4* 
e - H2O 
f — Elutionslosungen 
e1-e5 
A b b i l d u n g 17: Konfiguration des bei der Lanthanidentrennung benutzten HPLC-Systems. 
Die Elutionslosungen el-e5 sind im Text erkldrt. 
durch E l u t i o n m i t gepufferter a-Hydroxi isobuttersaure nach Adsorpt ion am Kationenaus-
tauscher. U m alle Lanthaniden vollstandig voneinander zu trennen, bietet sich die Technik 
der Gradientenelut ion an [Sea 77, Fo t67 , Ele 79]. I m Pr inz ip ware es mogi ich , Einzelele-
ment frakt ionen herzustellen, das war aus mefitechnischen Gr i inden jedoch nicht s innvol l , 
da insgesamt nur sechzehn Detektoren zur Verfi igung standen. Aus diesem G r u n d wur -
den jeweils Gruppen von drei bis f i i n f Elementen zusammengefafit. Der benutzte Aus-
tauscher ( A m i n e x A6 i n der H^-Form) wurde i n Glassaulen von 60 m m Lange und 2 m m 
Durchmesser gef idlt , die Tei l des i n [Gob 89] beschriebenen HPLC-Systems sind. Da m i t 
einem stufenformigen Gradienten gearbeitet wurde [Zha81] , war es erforderl ich, ein zweites 
Sechs-Wege-Ventil i n die A p p a r a t u r zu integrieren, u m die verschiedenen Elutionslosungen 
fordern zu konnen. Die Konf igurat ion des Gesamtsystems zeigt A b b i l d u n g 17. 
Die Saule wurde auf 87°C thermostat is iert , weil die Trenideistungen bei erhohter Tem-
peratur besser sind. Die Elutionslosungen wurden aus 0.35 M a - H I B durch Zugabe von 
A m m o i u a k hergesteUt. Die entsprechenden pH-Werte und Ligandenkonzentrationen sind 
m i t der Zuordnung zu den VentilsteUungen i n A b b i l d u n g 17 i n der folgenden Tabelle zu-
sammengefafit. Als Striplosung wurde 0.5 M a - H I B m i t einem p H von 5 benutzt . 
p H - W e r t p L Elemente 
e l 3.5 1.04 L u - E r 
E r - D y , Y 
e2 3.8 0.84 ( D y ) - S m 
e3 4.4 0.54 ( S m ) - N d 
e4 7.2 0.45 P r - L a 
e5 Striplosung 
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Niederschlag der Hydroxidfallung 
3-4m Ha 
H2S-Fdllung As2S3,Sb2S3,GeS2 1 
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Aufarbeitung 
A b b i l d u n g 18: Teil des Trennungsgangs zur Aufarbeitung der Reaktionsprodukte mit 
19 < Z < 84 
Die E inte i lung wurde dabei so gewahlt , dafi die SchnittsteUen entweder zwischen zwei Ele-
menten oder i n einem Element n u t vielen stabilen Isotopen Uegen, dami t mogUchst wenig 
I n f o r m a t i o n verlorengeht. Das urspriingUche Vorhaben, Y t t r i u m aUein abzutrennen, Uefi 
sich nicht realisieren, wei l sein lonenradius sich kaum von dem des Ho lmiums unterscheidet, 
so dafi eine Trennung nur m i t erheblichem zusatzlichem Aufwand mogiich gewesen ware. 
Stattdessen w i r d es zusammen m i t der Hauptmenge Dyspros ium, dem H o l m i u m und dem 
Rest des Erb iums i n der zweiten Frakt i on eluiert . 
W i e i n A b b i l d u n g 18 zu sehen i s t , enthalt der Niederschlag einer vorangehenden Hydro -
x id fa l lung aufier den Lanthaniden und Y t t r i u m noch die Elemente B le i , B i s m u t , Scandium, 
I n d i u m , Z i rkon und H a f n i u m , von denen die Lanthaiuden und das Y t t r i u m bei der Auf -
gabe auf den Kationenaustauscher abgetrennt werden miissen. Dabei macht man sich den 
Umstand zunutze, dafi die Seltenen Erden i n wafiriger Losung praktisch nur katioiusche 
Komplexe b i lden , die auf der Saule festgehalten werden, wahrend die anderen Elemente 
als aiuoiusche Komplexe vorUegen u n d deshalb nicht adsorbiert werden. 
Als Aufgabelosung wurden verschiedene HCl /HF-Gemische getestet. Dabei sollte die 
H C l - K o n z e n t r a t i o n 1.3 m o l / 1 rucht iibersteigen, damit das Blei lucht ausfallt . Gleichzeitig 
mufi die HF-Menge grofi genug sein, damit das Scandium komplexiert w i r d und durchlauft . 
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aber n icht so grofi, dafi die Lanthaniden als Fluoride gefallt werden. E i n Gemisch aus 0.5 M 
H C l / 0 . 5 M H F erwies sich als am besten geeignet. D a m i t w i r d der Niederschlag gelost und 
i iber die Schleife aufgegeben. Anschliefiend wurde m i t 4 m l der Aufgabelosung nachgespiilt, 
u m Verluste durch Hydrolyse und Adsorpt ion i n der Schleife zu vermeiden. Nach der 
Aufgabe w i r d der Austauscher m i t 5 m l 1 M NH4CI i n die A m m o n i u m f o r m i i b e r f i i h r t u n d 
m i t 5 m l Wasser gewaschen. 
Die Fraktionsgrofie wurde i n Vorversuchen o p t i m i e r t , dabei wurde auf die Ergebnisse 
der dieser A r b e i t vorangehenden Dip lomarbe i t [Gob 89] aufgebaut. Zwischen den einzel-
nen Frakt ionen wurde die A p p a r a t u r bei einem Wechsel des Elut ionsmit te l s m i t 5 m l der 
neuen Losung gespiilt , u m unkontro l l ierte Gradienten zu verhindern. Z u m Abschlufi wurde 
die Saule m i t 2 m l der Striplosung gespiilt , u m eventuell darauf verbliebene A k t i v i t a t e n 
zu entfernen. Anschliefiend wurde m i t 5 m l 2 M H C l regeneriert u n d m i t der gleichen 
Menge Wasser gewaschen, so dafi die nachste Trennung durchgef i ihrt werden konnte. Der 
Zeitbedarf f i i r eine Trennung liegt bei rund 45 M i n u t e n . 
Bei der Strahlzeit wurden insgesamt vier Trennungen durchgef i ihrt . I n den ersten bei-
den kam es wegen eines vertauschten Schlauchanschlufies (anstatt m i t H C l / H F wurde nach 
der Aufgabe m i t A m m o n i u m chlorid gespiilt und umgekehrt) zu einer verzogerten E l u t i o n 
der ersten beiden Frakt ionen, so dafi i n der d r i t t e n alle Elemente von L u t e t i u m bis Sama-
r i u m auftauchten. Aus diesem Grund wurde i n Exper iment V A U 2 auf die Messung des 
integralen Spektrums verzichtet und stattdessen die zweite Folienhalfte ebenfalls aufge-
arbeitet , so dafi bei der niedrigen Energie insgesamt drei Lanthanidentrennungen durch-
gefi ihrt wurden , die i m Folgenden m i t V A U l , V A U 2 a u n d V A U 2 b bezeichnet werden. Die 
i n Reagenzglasern aus Polyethylen gesammelten Fraktionen wurden i n 25 ml-Becherglaser 
i i b e r f i i h r t , vorsichtig eingedampft u n d zweimal m i t 200 / i l konz. HNO3 abgeraucht, u m 
den Komplexb i ldner zu entfernen. Der Ri ickstand wurde i n 3 m l 2 M HNO3 aufgenommen 
und nach Zugabe von 200 /xg Eisentrager i n der Hitze m i t konzentrierter Ammoniaklosung 
gefallt. Nach dem Abk i ih l en wurde abgesaugt, der Niederschlag getrocknet und auf dem 
Probenhalter befestigt. U m bei der spateren Ausbeutebest immung durch Neutronenak-
t i v i e rung hohe Untergrundzahlraten durch den sonst zur Probenpraparat ion benutzten 
Tesafilm zu vermeiden, wurde zunachst eine Trennschicht aufgebracht, die es ermoglicht, 
zu einem spateren Z e i t p u n k t , den F i l ter m i t dem daranhaftenden Niederschlag durch Aus-
stanzen zerstorungsfrei vom Probenhalter zu losen. Z u m Schlufi wurde m i t Mylar fo l ie 
abgeklebt. 
Die Ausbeute der chemischen Trennung liegt bei 92 ± 5 % , dazu kommen die Verluste i n 
den der Chromatographie vorangehenden Trennschrit ten. U m die Ausbeute zu best immen, 
wurden nach dem Auflosen der Kupferfol ie inakt ive Trager zugegeben, da die als Tracer i n 
Frage kommenden Radioisotope ebenfalls i n der Reaktion gebildet werden. Die Ergebnisse 
der Ausbeutebest immung mit te ls I N A A sind i n einem eigenen Abschni t t zusammengefafit. 
4.2.3 Messung der Proben und Spektrenauswertung 
Die Mefiproben aller vier Trennungen wurden bis zu zwei Monate lang 7 -spektroskopisch 








A b b i l d u n g 19: Aufbau des Probentrdgers mit Praparat. 
grundcume Ge(Li ) -Detektoren zur Verfugung. Zur Abschirmung gegen Untergrundstr id i -
lung waren die Detektoren i n Bleiburgen m i t Kupfer - u n d Cadnoiumauskleidung unterge-
bracht . D a die Proben zu Beginn der Messungen hohe A k t i v i t a t e n haben, sind die Proben-
halter m i t mehreren Einschiiben ausgestattet, u m Messungen bei unterschiedlichen repro-
duzierbaren Abstanden zwischen Praparat u n d Detektor zu ermoglichen. Die Mefizeiten 
wurden sukzessive von einer Stunde bis auf mehrere Tage verlangert. Die Spektren wur -
den zur of f - l ine-Auswertung auf Magnetband gespei chert. Die E i chung der 7 -Detektoren 
erfolgte m i t Mult ie lementstandards der Physikalisch-Techiuschen Bundesanstalt u n d wurde 
regelmafiig i i b e r p r i i f t , u m Verschiebungen der Kanal-Energie-Eichung oder Verschlechte-
rungen von Auflosung und Efficiency dokumentieren zu konnen. 
Die Auswertung er 7 -Spektren erfolgte m i t einer in terakt iven Version des Codes G A M -
A N A L [Gun 71], anschliefiend wurden Halbwertszeitanalysen m i t dem Programm T C L i m 
in terakt iven Graphikmodus durchgef i ihrt . D a m i t sind Fits m i t mehreren abhangigen und 
unabhangigen Komponenten mogiich, wobei man die Halbwertszeiten vorgeben oder eds 
freie Parameter an die Daten anpassen kann. Die NukHdzuordnung erfolgte m i t Hil fe von 
Ausziigen aus dem Kata log von Reus u n d Westmeier [Reu83]. I n diesen Auszugen sind 
die ZerfaUsdaten (Energien, Halbwertszeiten und 7 - Intens i ta ten) der moglicherweise i n ei-
ner Probe enthaitenen Nuk l ide zusammengestellt. Die e rmi t t e l t en Anfangsakt iv i ta ten der 
einzelnen L in ien wurden m i t der jeweiligen 7 - In tens i ta t gefaltet und auf Files geschrieben, 
die m i t dem Programm B E A M weiterverarbeitet werden konnen, u m die Wirkungsquer-
schnitte zu best immen. Schwankungen der Strahl intensitat werden dabei vom Programm 
i n t e r n beri icksicht igt . Die so erhaltenen Querschnitte miissen noch korr ig iert werden, u m 
die Nachbi ldung durch den Zerfall des Vorlaufers i n der Zeit zwischen Bestrahlungsende 
u n d chemischer Trennung zu korrigieren. Dies geschieht von Hand i n einem i terat iven 
Verfahren. Die Ergebnisse sind i n Abschni t t 20 zusammengefafit. 
4.2.4 Bestimmung der chemischen Ausbeute durch Neutronenaktivierung 
Nach Abschlufi der 7-Messungen wurde die chemische Ausbeute i n Bezug auf den Gesamt-
trennungsgang durch Neutronenakt iv ierung best immt. Hierbei wurden die Bestrahlungs-
einrichtungen des T R I G A Mainz genutzt. 
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Element Einsatzmenge Standard f i i r Prakt ion 
1 2 3 4a 4b 5 
Sc 10.03 10% 
L u 0.997 100% 
Y b 2.007 100% 
T m 10.077 100% 
Er 2.007 100% 50% 
Ho 0.517 100% 
D y 0.100 33% 66% 
T b 4.013 100% 
Gd 2.007 100% 
E u 0.099 100% 
Sm 0.493 20% 80% 20% 
N d 10.077 50% 100% 50% 
Pr 2.508 10% 100% 
Ce 7.585 100% 
La 0.493 100% 
Tabelle 7: Trdgermengen und Zusammensetzung der 100%-Standards. Bei der Bestimmung 
von Fraktion 4 wurden zwei Standards angestzt, um der Verschiebung der Fraktionsgrenzen 
in den ersten beiden Trennungen Rechnung zu tragen. 
4.2.4.1 Herstellung der Standards: Da die gebildeten A k t i v i t a t e n d i rekt propor-
t i ona l zur Zahl der i n der Probe enthaitenen Atome eines best immten Elements s ind, ist 
die Re lat ivbes t immung durch Vergleich m i t Standards das einfachste Verfahren, u m zu-
verlassige Angaben i iber den Gehalt dieses Elements i n der Probe machen zu konnen. 
I m vorliegenden Fal l wurden Standards hergestellt, deren Zusammensetzung derjerugen 
der Proben gl ich, auch Praparat ion , Bestrahlung und Messung erfolgten jeweils i n der 
gleichen Weise, u m grofitmogliche Reproduzierbarkeit zu gewahrleisten. 
Von jeder einzelnen Frakt ion wurde eine Eichreihe hergestellt, wobei 10, 25, 50 und 
100% der i n der Trennung eingesetzten Menge gemessen wurden . Elemente, die unter 
Umstanden i n zwei Frakt ionen auftauchen konnen, wurden auch i n beiden Standards ein-
gesetzt, meist i n unterschiedlichen Mengen. Tabelle 7 fafit die einzelnen Elemente m i t den 
i n der Trennung eingesetzten Tragermengen sowie dem A n t e i l i n den Standards f i i r die 
einzelnen Frakt ionen zusammen. 
B e i m Ansetzen der Trager wurde von Stammlosungen ausgegangen, die j e 5 m g / m l 
der entsprechenden Elemente als N i t r a t e enthalten. Von diesen Stammlosungen wurden 
10-200/xl m i t 0.2 M HNO3 auf 1 m l verdunnt , davon wurden jeweils 10/xl be im Auflosen 
der Kupferfol ie zugegeben. Y t t r i u m wurde nicht a k t i v i e r t , da m a n davon ausgehen kann, 
dafi die chemische Ausbeute i iber das *®Y aus dem integralen Spektrum best immt wer-
den kann. Der Fehler der eingesetzten Menge setzt sich zusammen aus dem Fehler der 
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Einwaage ( < 0.2%), dem Pipett ierfehler be im Verdi innen (0.26-3.2%) sowie dem Fehler 
be im A b p i p e t t i e r e n der 10/xl (3 .2%). I m Falle von H o l m i u m , Dyspros ium u n d E u r o p i u m 
k o m m t noch ein weiterer Fehler von 0.5% h inzu , weil hierbei die Stammlosungen vor der 
Verwendung u m 1:10 ( D y ) beziehungsweise 1:5 (Ho, Eu) verd i innt wurden . 
A u c h die Standards wurden aus den oben erwahnten Stammlosungen hergestellt. Dazu 
wurden jeweils verschiedene Losungen angesetzt, deren Konzentrat ion so gewahlt war, dafi 
100 /xl 100% der i n Tabelle 7 angegebenen Menge entsprachen. Von jeder F r a k t i o n wurde 
eine Verdiinnungsreihe angesetzt (siehe oben). 
Da bei der Bestrahlung m i t Neutronen alle i n der Probe und ihrer Verpackung vorhan-
denen Elemente a k t i v i e r t werden, ist es von grofiter Bedeutung, Mater ia l i en zu benutzen, 
die nur wenig zum U n t e r g r u n d beitragen und Kontaminat i onen moglichst weitgehend aus-
zuschliefien. Aus diesem G r u n d wurde bei der Praparat ion der Mefiproben auf die Ver-
wendung des sonst i ib l ichen Tesafilms verzichtet. Tesafilm besteht aus P V C u n d enthal t , 
bedingt durch den Herstellungsprozefi, neben Chlor auch Z ink , Z i n n und B r o m . Vor allem 
wegen des Chlorgehalts ist er f i i r Bestrahlungen m i t kurzen Abkl ingze i ten nur bedingt ge-
eignet, da bei 5 M i n u t e n Bestrahlungsdauer 1600 k B q ^®C1 ( t i / 2 = 37.2 m i n ) erzeugt werden 
[Hub 91]. Stattdessen kamen eine selbstklebende Klarsichtfo l ie (Hetzel In ternat i ona l ) sowie 
verschweifite Po lyethylent i i ten zum Einsatz. U m den Einf luf i des durch die Probenprapa-
r a t i o n und -verpackung induzierten Untergrundes auf die Reproduzierbarkeit der Zahlrate 
zu best immen, wurden zwei B l indproben hergestellt und zur Messung verpackt: 
a. Eisenhydroxid auf Membranf i l ter und passende Mylar fo l i e i n einer verschweifiten Po-
lyethylenfol ie verpackt und 
b. H y d r o x i d , F i l t e r und Mylar fo l i e m i t einer zweiten Mylar fo l i e auf der Klarsichtfol ie 
abgeklebt. 
Diese B l indproben wurden wie die echten Proben bestrahlt und gemeinsam m i t einem 
schwach akt iven ^^^^Eu-Praparat gemessen. Dabei wurden die gleichen A b k l i n g - und Mefi-
zeiten wie bei den Orig inalproben gewahlt. Anschliefiend wurden die Zahlraten des Eu-
ropiums al lein u n d m i t den Verpackungen verglichen. Die Reproduzierbarkeit wurde als 
ausreichend betrachtet , wenn die Abweichungen von der untergrundfreien Zahlrate kleiner 
als f i i n f Prozent waren. Diese Bedingung w i r d er fu l l t , wenn die Nettopeakflache mindestens 
tausend Impulse enthal t . Eine Liste der gefundenen Fremdelemente enthalt die nachste-
hende Tabelle. M i t Ausnahme des Ant imons i n der Klarsichtfo l ie und des Broms i n den 
P E - T i i t e n handelt es sich nur u m geringe Mengen, wobei Interferenzen der U n t e r g r u n d l i -
nien m i t den I n d i k a t o r l i n i e n der einzelnen Probenbestandteile nicht auf traten . 
Niederschlag Fe, M n (aus Fe) 
Klebefolie S b , B r , A u , A g , K , I n , Cr? 
P E - T i i t e n B r , Sb, A u , K , Cr, Zn , As?, Ag? 
Sonstiges I Na, C I , A l , M g (aus A l ) , A r 
Die Anwesenheit von N a t r i u m und Chlor lafit sich auch bei sehr sorgfaltigem Arbe i ten 
rue ganz vermeiden. ^^Ar entsteht vor allem bei der Verwendung der T i i t e n durch A k t i -
v ierung des i n der Lu f t enthaitenen Argons, das sich nach der Bestrahlung leicht durch 
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Anschneiden der T i i t e entfernen laf it . A l u m i n i u m u n d das daraus durch (n ,p ) -Reakt ion 
gebildete Magnesium tauchen nur bei den Rohrpostbestrahlungen auf, wei l be im Transport 
der Proben i m m e r ein wenig A l u m i n i u m abgerieben w i r d , diese Kontaminat ionsquel le kann 
durch sauberes Arbe i t en praktisch vo l l ig ausgeschaltet werden. 
4 .2 .4 .2 V o r b e r e i t u n g d e r M e f i p r o b e n : U m bei der Messung der Standards 
beziiglich des Untergrundes die gleichen Bedingungen zu haben wie bei der Bestrahlung 
der Orig inalproben, wurde die Probenpraparation auf die gleiche Weise durch Fa l lung an 
Eisenhydroxid durchgef i ihrt . 
Nach Abschlufi der 7-Messungen wurden die Lanthanidenfrakt ionen der einzelnen Tren-
nungen aus dem Probenhalter ausgestanzt und zusammen m i t der obenaufliegenden M y -
larfolie neu verpackt. U m die Storungen durch den Untergrund zu min imieren , wurden 
die Proben u n d Standards der Fraktionen 2, 3 und 4 i n P E - T i i t e n verpackt , wahrend das 
Scandium sowie Frakt i on 1 und 5 m i t der Klarsichtfol ie prapariert wurden . Zur Bestrah-
lung wurden sie nochmals i n zwei Lagen PE-Folie eingeschweifit, u m Kontaminat i onen zu 
vermeiden. 
4 .2 .4 .3 B e s t r a h l u n g u n d M e s s u n g : Bestrahlungs- und Mefizeiten wurden an die 
Zerfallseigenschaften der einzelnen Nukl ide angepafit. Die Bedingungen wurden i n Vorver-
suchen m i t Einzelelementstandards und simulierten Fraktionen getestet u n d o p t i m i e r t . A m 
Mainzer T R I G A - R e a k t o r stehen verschiedene Bestrahlungseinrichtungen zur Verfugung, 
m i t denen bei verschiedenen Neutronenfliissen unterschiedlich lange bestrahlt werden kann. 
Die Kurzzeitbestrahlungen erfolgten i n Rohrpost I I , die eine Transportzeit von 7 s hat . Der 
Fluf i thermischer Neutronen ^th betragt hier 1.4 • IQ^'n • cm~' • F i i r Langzeitbestrah-
lungen wurde das Karussell benutzt {^th = 7 • lO^^n • cm"^3~^). D a r i n rot ieren die Proben 
u m den Reaktorkern, u m horizontale Gradienten des Neutronenflusses auszugleichen. 
Nach dem Auspacken wurden die Proben m i t Aceton abgewaschen, u m aufierlich an-
haftende Kontaminat ionen zu entfernen, m i t doppelseitigem Klebeband auf einem Pro-
benhalter aus Plexiglas befestigt und zur Messung gebracht. Zur Messung standen vier 
Ge(Li ) -Detektoren i n Bleiburgen zur Verfiigung. Kanal-Energie-Eichung und die Best im-
mung der Nachweiswahrscheinlichkeit erfolgten m i t Hil fe von Mult ie lementstandards . Die 
Steuerung u n d Datenaufnahme erfolgte iiber eine / i -PDP, die Spektren wurden auf der 
Festplatte gespei chert u n d zur Auswertung auf die V A X iiberspielt . Da Vorversuche erge-
ben hat ten , dafi keine Probleme m i t Linieniiberschneidungen zu erwarten waren, wurde das 
automatische Auswerteprogramm R A Y G U N benutzt . Die Ergebnisse wurden ausgedruckt 
und von H a n d ausgewertet. 
4 .2 .4 .4 A u s w e r t u n g : Das Programm R A Y G U N druckt f i i r jeden gefundenen Peak die 
Kanalzahl , die Nettopeakflache m i t Fehler, die A k t i v i t a t i n B q und die Energie aus. F i i r 
jedes Element wurden von ein bis zwei Isotopen die intensivsten L in ien ausgewahlt. F i i r 
jede Ind ikator l in ie wurde m i t Hil fe des Programms LiNREG eine Eichgerade e r m i t t e l t . 
LiNREG arbeitet m i t der Methode der kleinsten Fehlerquadrate. 
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Aus den Zahlraten der akt iv i e r ten Originalproben wurde m i t Hi l fe von Steigungen und 
Achsenabschnitten der Eichgeraden der Gehalt der entsprechenden Elemente e r m i t t e l t . 
Wenn mehrere Eichgeraden vorlagen wurde als Gehalt der M i t t e l w e r t der einzelnen Be-
s t i m m u n g angenommen. 
Z u m Fehler tragen der Fehler der Einwaage ( < 5%), die statistischen Fehler der Zahlra-
ten von Standard und Probe (jeweils < 5%) sowie Schwankungen der Nachweiswahrschein-
l ichkeit ( < 5%) bei . Aufierdem gehen die Fehler von Steigung ( < 1%) und Achsenabschnitt 
( < 2%) der Eichgeraden ein. Durch quadratische A d d i t i o n erhalt m a n als Obergrenze f i i r 
den Fehler der chemischen Ausbeute 9%. Die Ausbeuten von Y t t r i u m und P r o m e t h i u m 
wurden aus den integralen Spektren bes t immt . 
4.3 E r g e b n i s s e u n d D i s k u s s i o n 
4.3.1 Chemische Aiisbeuten 
I n Tabelle 8 sind die m i t dem i m vorangegangenen Abschni t t beschriebenen Verfahren er-
m i t t e l t e n chemischen Ausbeuten der einzelnen Trennungen zusammengefafit. I m Falle von 
Y t t r i u m und P r o m e t h i u m wurde die die Ausbeute aus den integralen Spektren bes t immt , 
hier sind die Fehler wesentlich grofier als bei der Neutronenakt iv ierung . Sie bewegen sich 
zwischen 18 u n d 25% vom Mefiwert , wahrend der Fehler der mi t te l s N A A best immten 
Ausbeuten m a x i m a l 9% betragt . 
4.3.2 Wirkungsquerschnitte 
W i e bereits i m Abschni t t i iber die Messung der Proben und die Spektrenauswertung 
erwahnt , wurden die Bildungsquerschnitte der einzelnen Isotope m i t Hi l fe des Programms 
B E A M aus den Anfangsakt iv i ta ten zum Ze i tpunkt der chemischen Trennung, der Zeit zwi -
schen Bestrahlungsende und chemischer Trennung, und den Strahlprof i ldaten berechnet. 
Da i n jeder Frakt i on mehrere Elemente m i t unterschiedlichen chemischen Ausbeuten 
vorlagen, wurde diese zunachst als q u a n t i t a t i v angenommen und erst spater m i t dem 
tatsachlichen Wert korr ig ier t . Weitere Faktoren, die zu beriicksichtigen sind, sind die 
Targetdicke, die U m l a d u n g der Pro jekt i le i m Target, da die Zahl der Pro jekt i l te i l chen 
durch Div i s i on des elektrischen Strahlintegrals durch die Ladung e r m i t t e l t w i r d , ferner 
die Tatsache, dafi i n der Catcherfolie Ausschnitte fur das Targetrad, den Strahl und die 
Strahldiagnose angebracht waren, so dafi insgesamt nur 86% von 47r abgedeckt waren. 
Dari iberhinaus ist zu beachten, dafi bei jeder Trennung nur die Halfte des Catchers auf-
gearbeitet wurde. Die so e rmi t te l t en Querschnitte sind nur Naherungswerte, da noch die 
Nachbi ldung aus den Vorlauferkernen i n der Zeit zwischen Bestrahlungsende und chemi-
scher Trennung einbezogen werden mufi . Die Vor lauferkorrektur erfolgt am besten i n einem 
i te ra t iven Verfahren, wobei man i m ersten Durchgang von den unkorr ig ierten Werten der 
Vorlauferquerschnitte ausgeht. A u f diese Weise erhalt man nach ein bis zwei weiteren 
Durchgangen konsistente Werte. Eine Zusammenstellung aller Wirkungsquerschnit te der 
einzelnen Trennungen enthalt der Anhang. 
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VAUO V A U l V A U 2 V A U 3 
Sc L 17.4% 6.9% 26.4% 20.9% 
V A U l V A U 2 a V A U 2 b V A U 3 
L u 56.3% 4 2 . 1 % 76.7% 45.4% 
Y b 7 1 . 1 % 63.0% 74.8% 75.8% 
T m 67.2% 66.2% 54.5% 52.8% 
Er 75.9% 62.6% F I : 17.2% 58.9% 
F2: 59.9% 24.8% 
Ho 86.7% 100% 85.4% 84.2% 
Y 37% 74% 64% 67% 
D y F3: 80.2% 84.2% F2: 23.3% 38.9% 
F4: 0.5% F2: 82.0% 54.5% 
T b 75.3% 71.0% 91.2% 96.5% 
G d 73.3% 69.2% 82.0% 89.8% 
E u 87.0% 93.5% 9 9 . 1 % 92.8% 
Sm 75.0% F3: 1.4% 10.6% 24.2% 
F4: 90.4% 63.3% 49.7% 
P m 42% 36% 45% 65% 
N d L4: 8 2 . 1 % 78.9% 86.5% 100% 
L5: 23.7% 
Pr 79 .1% 67.7% 62.9% 59.7% 
Ce 68.7% 58 .1% 69.8% 71.3% 
La 60.7% 29.3% 36.6% 43.5% 
TabeUe 8: Chemische Ausbeuten fiir die Lanthaniden, Yttrium und Scandium bei der Auf-
arbeitung der Produkte der Reaktion V-h^^^Au. 
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Die Wirkungsquerschni t te i m Bereich der Lanthaniden fur die beiden Einschufienergien 
zeigen die Abb i ldungen 20 u n d 21 , dabei wurden die gewichteten M i t t e l w e r t e der Einzel -
trennungen u n d des Integralen Spektrums benutzt , u m die Isotopenvertei lung anzuf i t ten. 
Untere Grenzwerte wurden angegeben, wenn von einem Isotop nur ein isomerer Zustand 
oder nur der lucht voU kumul i e r te Grundzustand beobachtet wurden . Diese sind i n der 
A b b i l d u n g m i t einem „ t " gekennzeichnet. 
Die Fehler der Querschiutte wurden fur jedes Isotop einzeln berechnet. Der aus dem 
Fehler der Zahlrate herri ihrende statistische Fehler zeigt grofie Schwankungen u n d spiegelt 
d a m i t die grofien Unterschiede i n den A k t i v i t a t e n wieder, da die Halbwertszeiten sich i m 
Bereich zwischen etwa einer Stunde u n d mehreren hundert Tagen bewegen. Aufierdem 
w i r k t sich bei kleinen Zahlraten der Untergrund i n den 7 -Spektren wesentlich starker aus. 
Die systematischen Fehler ergeben sich durch quadratische A d d i t i o n des statistischen Feh-
lers m i t dem Fehler der chemischen Ausbeute ( 9 % ) , der Abweichungen der DetektorefR-
ciency ( 5 % ) , dem Fehler des Vorlauferquerschnitts , der m i t 10% angenommen wurde und 
dem Fehler be im Halbieren der Catcherfolie ( 2%) . Insgesamt ergibt sich bei der Best im-
m u n g der Querschnitte ein Fehler von r u n d 15%. 
A n die Daten wurden Gaufiverteilungen angefittet. Die dabei bes t immten M a x i m a 
< A der Vertei lungen bei festem Z sind sekundare Grofien, da die beobachteten Iso-
tope durch Neutronenabdampfung aus den pr imaren Fragmenten entstehen. Die M a x i m a 
der p r i m a r e n Isotopenvertei lungen < A >^^"" kann m a n nach dem P r i n z i p der min imalen 
potent ie l len Energie festlegen. Die DifFerenz < A >^*'" — < A >'^^=< v > , das ist die 
Zahl der abgedampften Neutronen, kann m i t Hi l fe von statistischen Verdampfungsrech-
nungen i n Anregungsenergie < E* >z umgerechnet werden. Dieser Tei l der Auswertung 
wurde von P. K l e i n durchgef i ihrt u n d ist i n [Kle 93] ausfuhrl ich d i skut i e r t . 
4.3.3 Diskussion 
Die Isotopenvertei lungen i m Bereich der Lantharuden sind i n A b b i l d u n g 20 u n d 21 zu se-
hen. Die an die Daten angepafiten Gaufikurven haben eine Bre i te von 4.5 Masseneinheiten, 
das s t i m m t m i t dem Wert fur die anderen, hier nicht betrachteten Elemente i ibere in , de-
ren or(A)-Vertei lungen die gleiche Brei te haben [Kle 93]. Die Verte i lung der Querschnitte 
selbst ist re la t iv f lach, insbesondere sind - i m Gegensatz zu den Reakt ionsprodukten i n un -
m i t t e l b a r e r Nahe von P r o j e k t i l u n d Target - keine Gerade-Ungerade-EfFekte zu erkennen. 
Der Ver lauf der Querschnitte i n Richtung zur Symmetr ie deutet darauf h i n , dafi es nicht 
zur voUstandigen Fusion m i t anschUefiender Spaltung des Compoundkerns " l ^ o k o m m t . 
Stattdessen ist die Quasi-Spaltung der vorherrschende Reakt ionstyp . Das ist erkennbar 
an dem breiten M i n i m u m i m Bereich der Symmetrie . Bei voUstandiger Fusion m i t ansch-
Uefiender Spaltung wi i rde m a n dagegen einen Anst ieg der Querschnitte i m Bereich der 
Symmetr ie erwarten. 
Vergleicht m a n quaUtat iv die M a x i m a der Isotopenvertei lungen der Lanthanidenele-
mente fur die niedrige Energie ( E = B ) m i t den berechneten M i n i m a der Potentialener-
gieflache (siehe auch Tabelle i m Anhang) , so erkennt m a n , dafi sie f i i r die leichten Lantha-





A b b i l d u n g 20: Isotopenverteilungen fiir die Lanthaniden aus der Reaktion " 7 -/- ^^''Au hei 
E = B 
MASS NUMBER A 
A b b i l d u n g 21 : Isotopenverteilungen fiir die Lanthaniden aus der Reaktion " 7 + ^^'^Au bei 
E = B + 25Me V 
armen Seite verschoben sind. Bei zehn bis elf M e V je abgedampftem Neutron und einer 
m i t t l e r e n to ta len Anregungsenergie von r u n d 65 M e V entspricht das etwa Bei den 
schweren Lanthaniden oberhalb des Terbiums w i r d die Zahl der abgedampften Neutronen 
geringer, was einer Abnahme der Anregungsenergie entspricht. Insgesamt zeigt sich bei 
E = B eine Verte i lung der Anregungsenergie der Fragmente, die an die Sagezahnkurve bei 
der niederenergetischen Spaltung erinnert . M a n kann dies moglicherweise m i t Formfluk-
tuat ionen am Zerreif ipunkt erklaren [Rei 92]. Die schon fri iher beobachtete Verte i lung der 
Anregungsenergie w i r d reproduziert : Kerne, die durch Abgabe von Valenznukleonen vom 
^^''Au an das ^^V aus dem Gold entstanden sind, wurden prakt isch kalt gebildet, wahrend 
die Akzeptoren die gesamte Anregungsenergie tragen. Die zum erstenmal i iberhaupt be-
trachteten Produkte des Massentransfers weg von der Symmetrie zeigen das gleiche Ver-
halten : Die Donatoren bleiben ka l t , wahrend die Akzeptoren hoch angeregt sind. D a m i t 
w i r d prakt isch die Annahme eines hochgeordneten reibungslosen Nukleonentransfers aus 
den hochsten, besetzten Orb i ta len des Donators i n unbesetzte Orbi ta le des Akzeptors bei 
komplexen Kernreakt ionen belegt. 
Bei der u m 25 M e V erhohten Energie sind die Querschnitte u m eine Gr6i3enordnung 
angestiegen, da die Barriere d irekt i iberwunden werden kann. Betrachtet m a n die Lage 
der Mcixima der Isotopenverteilungen i m Bereich der Lanthaniden , so ist die Massendif-
ferenz zwischen pr imaren und sekundaren Fragmenten groiJer geworden Dies spiegelt die 
hohere totale Anregungsenergie wider. Die Abnahme der „missing mass" bei den schweren 
Lanthaiuden ist weniger ausgepragt als an der Barriere. Das entspricht dem insgesamt 
beobachteten Trend h i n zu einer Gleichverteilung der Anregungsenergie bei dieser leicht 
erhohten Energie. Das dokumentiert sich noch deutlicher i n den hier nicht behandelten 
Werten f i i r die noch weiter von der Symmetrie entfernten Elemente: Die Produkte oberhalb 
des Pro jekt i l s sind neutronenreicher als bei der Reaktion an der Barriere , die fraktionale 
Anregungsenergie n i m m t ab. Umgekehrt sind die dazu komplementaren Produkte un-
terhalb des Targets neutronenarmer als i m vorangegangenen Exper iment , was m i t einer 
hoheren Anregungsenergie korrel iert ist . M a n kann die Tendenz zur Gleichvertei lung der 
Anregungsenergie m i t der E in f i ihrung einer Reibungskraft interpret ieren , wobei der vorher 
vo l l ig reibungslose F l u i i der Nukleonen vom Donator zum Akzeptor gestort w i r d . 
74 
5 Chemie und Zerfallseigenschaften des Hahniums 
5.1 E i n l e i t u n g u n d M o t i v a t i o n 
I m M i t t e l p u n k t des folgenden Kapite ls stehen weitere Versuche zum chemischen Verhal -
ten des Hahruums i n wafiriger Losung. Die bisherigen Untersuchungen zur Chemie dieses 
Transacti iudenelements erbrachten zum Tei l die Bestat igung der den Exper imenten zu-
grundeliegenden Vorhersagen. Daneben gab es aber auch iiberraschende Resultate, die 
eine eingehendere Untersuchung notwendig machten. 
Nach der Entdeckung des Hahruums wurden zunachst vor al lem thermochromatogra-
phische Exper imente durchgef i ihrt , deren Ergebrusse die formale E inordnung i n die f i infte 
Nebengruppe des Periodensystems bestatigten [Zva70, Zva76] . I n den ersten Versuchen 
zur wafirigen Chemie des Hahniums wurde zunachst die Adsorpt ion auf Glasoberflachen be-
trachtet [Gre88] . Es ist schon langer bekannt, dafi die leichteren Homologen des Hahniums 
aus salpetersauren Losungen eine starke Tendenz zur Adsorpt ion haben [Wei 87], wahrend 
die Elemente der v ier ten Nebengruppe dieses Verhalten nicht i n diesem Ausmafi zeigen. 
H a h n i u m haftet auch nach Waschen m i t 1.5-molarer Salpetersaure an Glasoberflachen, 
zeigt zdso i n diesem Fal l eine typische Eigenschaft der Elemente der f i in f ten Nebengruppe 
[Gre88] . 
Voraussagen i iber das chemische Verhalten der schwersten Elemente basierten zu die-
sem Ze i tpunkt zumeist auf der einfachen Ext rapo la t i on der Eigenschaften innerhalb einer 
Gruppe des Periodensystems. I m Falle des Hahniums ging m a n demzufolge von einer Fort -
setzung der Trends i n der Reihenfolge N i o b - T a n t a l - H a h n i u m aus, das heif it , m a n erwartete 
ein tantalahnliches Verhalten. 
Hierauf waren auch die Versuche zur E x t r a k t i o n von H a h n i u m i n Methy l i sobuty lketon 
( M I B K ) aus flufisaurehaltiger salpetersaurer Losung zugeschnitten [Gre88] . Die Bedin-
gungen waren so gewahlt , dafi Tanta l extrahiert w i r d , Niob jedoch nicht . Obwohl anzu-
nehmen war, dafi H a h n i u m sich wie Tanta l verhalten wi i rde , wurde es nicht ex trahier t . 
Eine Mogl i chkei t zur E r k l a r u n g dieses unerwarteten Verhaltens ware die B i l d u n g mehrfach 
negativ geladener Fluorokomplexe, wie [ H a F r ] ^ " , die i m Gegensatz z u m Hexafluorokom-
plex des Tantals nicht i n M I B K extraiuert werden konnen, wei l die Die lektr iz i tatskonstante 
dieses Extrakt ionsnaitte ls zu gering ist . 
Eine Mogl i chke i t , auch hochgeladene Komplex ionen zu extrahieren, ist der Anionen-
austausch i n Ammoniumsalze m i t hohem Molekulargewicht . Dazu wurde Tr i i sooc ty lamin 
( T i O A ) auf einem inerten Trager benutzt , die chromatographische Trennung wurde auto-
mat is ier t [ K r a 8 9 , Sea 89]. Hierbei wurde nicht nur das homologe Element Tanta l unter-
sucht, sondern auch dessen leichtes Homolog Niob sowie das pseudohomologe P r o t a c t i n i u m , 
das i n seinem chemischen Verhalten stark den Elementen der f i in f ten Nebengruppe ahnelt. 
Die chromatographischen Trennungen wurden i m M i n u t e n t a k t wiederholt , dabei wurde 
das H a h n i u m d irekt m i t seinen unter ahnlichen Bedingungen produzierten Homologen ver-
glichen [ K r a 8 9 ] . Es zeigte sich, dafi H a h n i u m sowohl aus 10 M H C l als auch aus 12 M 
H C l / 0.02 M H F extrahiert w i r d , wie Niob , Tanta l und P r o t a c t i n i u m . Dies kann m a n als 
weiteren Nachweis seiner Zugehorigkeit zur f i in f ten Nebengruppe werten. I n einer zweiten 
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Versuchsserie wurden zunachst Niob und P r o t a c t i n i u m gemeinsam i n 4 M H C l / 0.02 M H F 
eluiert , anschliefiend wurde das Tanta l m i t 6 M HNO3 / 0.015 M H F gestr ipt . Die Hah-
n i u m a k t i v i t a t befand sich hierbei i n der N b / P a - F r a k t i o n . Hieraus kann man schlieCen, 
dafi die Komplexe des Hahniums sich deutl ich von denen des Tantals unterscheiden und 
mehr denen von Niob und P r o t a c t i i u u m ahneln, was eine Umkehrung des Trends vom Niob 
i iber das Tanta l zum H a h n i u m andeuten wi irde . Schliefilich wurde nach der gemeinsamen 
E x t r a k t i o n aus 1 0 M H C l zunachst eine Pro tac t in iumfrakt i on i n 1 0 M H C l / 0 . 0 2 5 M H F 
eluiert und anschliefiend das Niob m i t 6 M HNO3 / 0.015 M H F von der Saide gewaschen. 
Das H a h n i u m vertei l te sich hierbei gleichmafiig auf beide Frakt ionen [ K r a 8 9 ] . 
Dieses deut l ich vom Tanta l abweichende Verhalten und die ausgepragte Ahnl i chke i t 
zu Niob und P r o t a c t i n i u m konnte dadurch bewirkt sein, dafi das H a h n i u m unter den 
Bedingungen der Trennungen Oxochloro- und Hydroxochlorokomplexe b i ldet , analog zu 
[ N b O C U ] " und [ P a O C U ] " oder [Pa(OH)2Cl4]~ und i m Gegensatz zu den reinen Chloro-
komplexen des Tantals , [TaCle]"" [Kra89 ] . 
Die grofie Ahnl i chke i t i m chemischen Verhsdten des Hahniums zu dem von Niob und 
P r o t a c t i i u u m war der Anlaf i zu den i m Rahmen dieser A r b e i t durchgef i ihrten Expe-
r imenten . Hierbei wurde der sekundare A lkoho l Di isobuty lcarb ino l , (2 ,6 - D i m e t h y l - 4 -
heptanol , D I B C ) als organische Phase eingesetzt. Schon seit langer Zeit ist bekannt, dafi 
D I B C ein sehr selektives E x t r a k t i o n s m i t t e l f i i r P r o t a c t i n i u m ist [Sch66, Den 66, T r a 6 9 ] , 
daruber hinaus lassen sich auch Trennungen zwischen Niob und P r o t a c t i n i u m realisieren. 
[Den 66, T r a 6 9 , Fud55] . Die Zielsetzung der i m Rahmen dieser A r b e i t zunachst durch-
gefi ihrten Vorversuche bestand nun dar in , geeignete Bedingungen zu finden, u m Niob und 
P r o t a c t i n i u m gemeinsam i n die organische Phase zu i iber f i ihren und die beiden Elemente 
anschliefiend getrennt zuri ickzuextrahieren. A u f dieser Basis sollte dann das Komple -
xierungsverhalten des Hahiums naher untersucht werden, u m weiter zwischen niob- und 
protac t in iumahnl i chem Verhalten differenzieren zu konnen. 
Neben den chemischen Eigenschaften der Elemente am Ende des Periodensystems ist 
auch die Untersuchung ihrer Zerfallseigenschaften von grofiem Interesse. Wegen ihrer kur -
zen Halbwertszeiten und der kleinen Bildungsquerschnitte ist es notwendig , die zu unter-
suchenden Nuk l ide an Beschleunigern herzustellen und moglichst schnell nach der B i ldung 
zur Messung zu bringen. U m eine eindeutige Zuordnung der beobachteten Zerfallsereig-
nisse zu ermoglichen, ist eine schnelle und selektive Abt rennung aus dem Gemisch der 
verschiedenen Reaktionsprodukte notwendig. 
Zu Beginn dieser A r b e i t war das Isotop ^^^Ha das neutronenreichste der bekannten 
Nukl ide dieses Elements. Da es gleichzeitig das langlebigste der bisher bekannten Hah-
niumisotope is t , wurde es bei den bisherigen Versuchen zur wafirigen Chemie eingesetzt 
[Gre88, K r a 8 9 ] . Die Zerfallseigenschaften dieses Nukl ids , das von A . Ghiorso und M i t -
arbeitern als P r o d u k t der Reaktion ^''^Bk(^^0 , 5n) erstmals beschrieben wurde [Ghi71] , 
wurden seither von verschiedenen Gruppen untersucht [Bem77, Bem77a, Gre86, Gre88] . 
Es zerfallt m i t einer Halbwertszeit von 34.1±4.6 s, der Spontanspaltzweig wurde m i t 7 8 ± 6 % 
best immt [E l l 81]. Da m i t Ausnahme von [Gre88] alle Messungen an ungetrennten Proben 
durchgefi ihrt wurden , erfolgte die Identi f iz ierung vorzugsweise durch a - a - Korre lat ionen 
m i t der Tochter ^^^Lr, die m i t einer Halbwertszeit von 3.92J:o;3i s zerfallt [GreQl ] . Dabei 
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a, SF, EC? 
34.1±4.6s 
8.450 (75%), 8.530 (16%) 
8.670 (9%) 
78 ± 6% [Ghi71], 75 ± 10% [Gre86] 
49 ± 13% [Gre88], 51 ± 11 [Kra89] 
100% a 
3 .92lgi5s [Gre91] 
8.565 (20%) , 8.595 (46%) 
8.621 (25%) , 8.654 (9%) 
Tabelle 9: Ubersicht uber die Zerfalleigenschaften von '^'Ha und ''^Lr nach [E1181J. Daten 
aus anderen Quellen sind gekennzeichnet. 
gibt es deutliche Unterschiede bei den von verschiedenen A u t o r e n bes t immten Intens i taten 
der a -Ere ignisse verschiedener Energien [ G h i 7 1 , E1181]und noch mehr bei den Spaltzwei-
gen [ G h i 7 1 , E1181, Gre88 , K r a 8 9 ] . Letztere konnen durch die gleichzeitige B i l d u n g eines 
weiteren Spontanspalters m i t einer ahnlichen Halbwertszeit erk lar t werden. Eine andere 
Erklarungsmogl ichkeit sind Probleme bei der Best immung des Untergrundes, den die i n 
Transferreaktionen gebildeten Spontanspalter verursachen. Eine kurze Ubersicht i iber die 
zu Beginn der Exper imente bekannten Zerfallseigenschaften von ^®^Ha und ^^ ®Lr gibt Ta-
beUe 9. 
Die Prob lemat ik bei der Untersuchung ungetrennter Proben zeigte sich besonders 
deutUch bei der Suche nach dem bisher unbekannten Isotop ^^^Ha. Es gab bereits 
eine ganze Reihe von Syntheseversuchen, die jedoch alle nicht z u m Erfolg f i ih r ten 
[ D r u 8 0 , D o n 8 5 , H u l 8 8 , Gre87] . Bei der Suche nach einem neuen Isotop ist m a n ganz auf 
theoretische Vorhersagen angewiesen, da man die Bi ldungs- und Zerfallseigenschaften noch 
rucht kennt . Bei der Auswahl einer geeigneten Bi ldungsreakt ion kann m a n z u m Abschatzen 
des Querschnitts auf Verdampfungsrechnungen und Reaktionssystematiken zuriickgreifen. 
Die i n Frage kommenden Halbwertszeitbereiche konnen schUeClich m i t Hi l fe von Massen-
tabellen u n d Spaltsystematiken eingegrenzt werden. M i t diesen In format ionen wurden die 
Syntheseversuche geplant und durchgef i ihrt . U m die zugrundeUegenden Uberlegungen zum 
Nachweis des gebildeten ^®^Ha zu verdeutlichen, ist i n A b b i l d u n g 22 ein Ausschnitt aus der 
N u k l i d k a r t e dargestellt , der die damals bekannten Eigenschaften der potentie l len Tochter-
und EnkelnukUde zeigt. 
D r u i n und M i t a r b e i t e r wahl ten die Reaktion |^^Bk(^|0 , 4n) io5Ha. Sie suchten nach 
Spaltereigiussen m i t atheo ~ 3nb, fanden aber keine Produkte , deren Bi ldungsquerschnitt 
h i e rmi t i n E ink lang gestanden hatte [Dru80 ] . 
Den aus heutiger Sicht erfolgreichsten Versuch unternahmen Dougan und M i t a r b e i t e r , 
die ein Einste in iumtarget m i t Sauerstoff bestrahlten. I n der Reakt ion gg'*Es(^|0 , a 3n) 
soUte losHa m i t einem Querschnitt von 15-20 nb entstehen. M i t Hi l fe eines Radsystems 
suchte m a n nach korrel ierten a-a-ZerfaUen des neuen Isotops m i t seiner Tochter UlLi. 
Dabei wurde ein a-Ereignis beobachtet, das 41.6 s nach Bestrahlungsende auf trat und eine 
Energie von 8.33 M e V hatte . Es war m i t einem zweiten Ereignis 8.8 s spater korreUert. 
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A b b i l d u n g 22: Ausschnitt aus der Nuklidkarte. Dargestellt sind die im Zusammenhang mit 
der Suche nach '^^Ha relevanten Nuklide. 
Dessen Lebensdauer und die a-Energie von 8.47 M e V stehen i m Eink lang m i t den Zerfalls-
eigenschaften von losLr. Da der aus diesem einen Ereignis resultierende Querschnitt von 
< 5 nb zu gering erschien, gingen die Autoren davon aus, dafi der beobachtete Zerfall wohl 
doch nicht auf los-^^ zuri ickzuf i ihren sei [Don 85]. 
Hulet u n d M i t a r b e i t e r gingen ebenfalls von einem Einste iniumtarget aus, benutzten 
aber ein anderes P r o j e k t i l . ^®^Ha sollte sich i n der Reaktion 9 " E s ( ^ g C , 4 n ) m i t einem 
Querschnitt von 6-10 nb bi lden. Zunachst suchte man ebenfalls nach korrel ierten Paaren, 
konnte jedoch keine beobachten, was einem Grenzquerschnitt von < 2.7 nb entsprach. Also 
schlofi man die Emission von a -Part ike ln als vorherrschende Zerfallsart aus und suchte 
nach der Enkeltochter lolLr, die durch Elektroneneinfang (EC) gebildet w i r d u n d m i t 5 h 
Halbwertszeit zerfallen sollte. Aus dem negativen Ergebnis dieser Suche schlofi man , dafi 
logHa nicht durch Elektroneneinfang zerfallt [Hul88 ] . Zu diesem Ergebnis kamen auch 
Gregorich u n d M i t a r b e i t e r , die wieder die Reaktion 97®Bk(^|0 , 4n) JofH* untersuchten. 
Nach einer langen Bestrahlung wurde eine Lawrenc iumfrakt ion chemisch isoliert u n d auf 
a- und Spontanspal takt iv i tat untersucht. M a n fand keine Ereigiusse u n d schlofi daraus, 
dafi ^^^Ha durch Spontanspaltung m i t einer Halbwertszeit von wenigen Sekunden zerfallt 
[Gre87] . 
I m Rahmen der Experimente , die zur weiteren chemischen Charakteris ierung des Hah-
niums durchgefi ihrt wurden , kam als neues Verfahren die Abtrennung an Kationenaustau-
schersaulen m i t a-Hydroxi isobuttersaure zum Einsatz [Sea92, Z i m 9 2 ] . Es zeigte sich, dafi 
h i e r m i t ein leistungsfahiges Verfahren zur schneUen IsoUerung von H a h n i u m zur Verfi igung 
steht. So war es mogiich, das neue Isotop ^°^Ha i n chemisch abgetrennten Proben nachzu-
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weisen [ K r a 9 2 , Z i m 9 2 ] . Es zerfallt durch a-Emission (43%) u n d Spontanspaltung (57%) 
m i t einer Halbwertszeit von 26.9l^e;4 s- Gleichzeitig stellte sich heraus, dafi es auch bei 
der Produktionsenergie fur ^°^Ha, 99 M e V , m i t einem Querschnitt von 1 .6± l .Onb gebddet 
w i r d . Das bedeutet , dafi alle Versuche zur Chemie des Hahniums , bei denen die E i n -
schufienergie 99 M e V betragt , m i t einem Gemisch aus beiden Isotopen durchgefuhrt wur -
den, ohne dafl dies wegen der ahnlichen Zerfallseigenschaften bemerkt werden konnte. A u c h 
die DIBC-Versuche u n d die E lut ionen i n die PIPS-MefizeUe, die Bestandte i l der vorliegen-
den A r b e i t s ind, wurden demnach n u t einem Gemisch aus beiden Isotopen durchgefuhrt . 
A u f Entdeckung u n d Zerfallseigenschaften des ^^^Ha w i r d i n Abschn i t t 5.5.5 ausfiihrlicher 
eingegangen. 
Parallel zur Vorbere i tung der a -HIB-Chemie wurde ein Mefisystem zur on- l ine-a-
Spektroskopie aus d i innen Fliissigkeitsfi lmen entwickelt , das auf dem Einsatz grofiflachi-
ger PIPS-Detektoren beruht . Die K o m b i n a t i o n aus a - H I B - C h e m i e u n d PIPS-Detektor 
erm6glicht.es , bereits wenige Sekunden nach Bestrahlungsende m i t der Messung zu be-
ginnen, so dafi m a n kurzlebige a-Strahler u n d Spontanspalter m i t nur wenigen Sekunden 
Halbwertszeit erfassen kann. Die Ergebnisse dieser Versuchsreihe sind i n Abschrutt 5.5 
zusammengefafit. 
5.2 E x t r a k t i o n s v e r h a l t e n v o n N i o b , T a n t a l u n d P r o t a c t i n i u m 
i n D I B C - H a l o g e n w a s s e r s t o f f s a u r e s y s t e m e n 
Di isobuty l carb ino l , D I B C , ist ein sehr selektives E x t r a k t i o n s m i t t e l f i i r Chlorokomplexe des 
Pro tac t in iums [Sch66, Den66 , T r a 6 9 ] , das auch zur Durch f i ihrung von Trennungen zwi -
schen Niob und P r o t a c t i n i u m geeignet ist [Den66, T r a 6 9 ] . Da sich bei E x t r a k t i o n e n m i t 
Tr i i s ooc ty lamin , T i O A , gezeigt hatte , dafi das H a h n i u m i n seinem chemischen Verhedten 
eine M i t t e l s t e l l u n g zwischen Niob und P r o t a c t i n i u m e i n i u m m t , wahrend kaum Ahnl i chke i t 
zum T a n t a l besteht [ K r a 8 9 ] , erschien es interessant, sein Verhalten m i t D I B C als E x t r a k t i -
onsmi t te l zu untersuchen, u m naher zwischen niob- u n d pro tac t in iumahnl i chen chemischen 
Eigenschaften unterscheiden zu konnen und Komplexbi ldungs- und Extrakt ionsverha l ten 
des Hahruums besser kennenzulernen. 
Die Bedingungen miissen hierbei so gewahlt werden, dafi keine A c t i n i d e n und /oder I V b -
Elemente m i t e x t r a h i e r t werden. Aufierdem mufi gewahrleistet sein, dafi sich keine mehrfach 
negativ geladenen Species b i lden, da diese auf G r u n d der kleinen Dielektr iz i tatskonstante 
von D I B C nicht extrahiert werden konnen. 
Die E n t w i c k l u n g der chemischen Prozedur verlauft i n drei Schr i t ten : Zunachst wurde 
i n Batch-Versuchen das Verhalten von Niob , Tanta l und P r o t a c t i i u u m i n verschiedenen 
Halogenwasserstoffsauren und -sauregemischen untersucht, u m Bedingungen zu finden, bei 
denen eine Trennung mogi ich ist . I n manuel l durchgefi ihrten Trennungen wurde versucht, 
diese Bedingungen auf die H P L C zu i ibertragen und die Trennung zu opt imieren . I m letzten 
Schr i t t wurde das Verfahren auf der automatischen Chromatographieapparatur A R C A I I 
[Sea 89] implement ier t u n d schliefilich i n Versuchen am Mainzer T R I G A - R e a k t o r getestet 
u n d weiter o p t i m i e r t . 
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Molmasse 144.26 g / m o l 
Dichte 0.809 kg /1 
Siedepunkt 176 - 177°C 
Brechungsindex 1.4242 
H 3 C ^ 
H 3 C 
/ C H 3 
CH-CH.-CH-CHo-CH 
OH CH3 
Tabelle 10: Einige physikalische Eigenschaften von DIBC [CRCJ 
OH-VQien; 
C H-Vale(i2 
__i I 1 1 1 1 1 1 " " 
3500 3000 2500 2000 1800 1600 KOO 1200 1000 BOO 625 
Wellenzohl /cm' ' 
A b b i l d u n g 23: IR-Spektrum von DIBC, aufgenommen als Film zwischen KBr-Platten 
5.2.1 Chemikalien und Tracer 
Bei dem f i i r alle Versuche benutzten E x t r a k t i o n s m i t t e l 2 .6-Dimethyl -4-heptanol oder D i -
isobutylcarbinol ( D I B C ; 99%, A l f a Products, Danvers, M A ) handelt es sich u m einen se-
kundaren A lkoho l . Einige physikalische Daten sind i n TabeUe 10 zusammengefaiit. Von den 
dort aufgefi ihrten Kenndaten ist besonders der Brechungsindex von Interesse, weil man i h n 
als leicht zu ermittelndes Re inhe i tskr i ter ium nutzen kann. M i t einem Abbe-Refraktometer 
wurde bei 22°C ein Brechungsindex von 1.4233 best immt. Das ist kompat ibe l m i t dem L i t e -
r a t u r w e r t , wenn man beri icksichtigt , dafi der Brechungsindex temperaturabhangig ist und 
bei 1 K Temperaturerhohung i n der vierten NachkommasteUe u m 4-5 Einhei ten abn immt 
[OrgSl ] . 
Vor Beginn der Versuche wurde das D I B C aufierdem I R - und NMR-spektroskopisch 
untersucht, u m die Anwesenheit von Di isobutylketon auszuschliefien, das die Extrakt ions -
ergebnisse verfalschen wi i rde , da es selbst ein gutes E x t r a k t i o n s m i t t e l f i i r Vb-MetaUe ist . 
I m ^ H - N M R erhalt man ein re lat iv komplexes Spektrum, bedingt durch die viel falt igen 
Kopplungsmoglichkeiten. M a n kann aUe Signale zuordnen, das Ganze ist jedoch nicht be-
sonders aussagekraftig, da diese Methode recht unempfindUch gegeniiber Verunreinigungen 
ist . I m In f raro t spektrum dagegen soUte man bei Anwesenheit eines Ketons die - C = 0 -
Valenzschwingung als intensive Bande bei 1710-1730 cm~^ beobachten konnen. Dies war 
nicht der Fal l , was i n A b b . 23 zu sehen ist , so dafi das D I B C ohne weitere Reinigung 
eingesetzt werden konnte. 
Da i n der L i t e r a t u r [Bei 73, CRC] keine Angaben iiber die Dielektriz itatskonstante e 
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Konzentra t i on Dichte p Molmasse c ( H X ) untersuchter 
Gew.-%] kg /1 g / m o l m o l / 1 Konzentrationsbereich 
H F 48 1.16 20.01 27.83 1 • lO-'^ - 10 m o l / 1 
H C l 36 1.19 36.46 11.75 0.001 - 11.75 m o l / 1 
H B r 47 1.49 80.92 8.65 0.001 - 8.65 m o l / 1 
H I 57 1.70 127.91 7.58 0.5 - 7.58 m o l / 1 
Tabelle 11: Bei den Schiittelversuchen eingesetzte Halogenwasserstoffsauren und betrach-
tete Konzentrationsbereiche 
von D I B C zu finden waren, wurde ihr Wert experimentel l b e s t i m m t , u m m i t anderen 
E x t r a k t i o n s m i t t e l n vergleichen zu konnen. 
Die Messung wurde am M P I f i i r Polymerforschung i n Mainz durchgef i ihrt . Dabei kam 
ein Impedanzanalysator (HP428A, Hewlet t Packard) zum Einsatz , der zur Messung der 
dielektrischen Eigenschaften i m Frequenzbereich zwischen 100 Hz u n d 3 M H z dient. Das 
Gerat bes t immt die komplexe dielektrische F u n k t i o n aus der frequenzabhangigen Impedanz 
eines m i t der Probe gef i i l l ten Plattenkondensators. Dabei wurde ein W e r t von 3.4 f i i r die 
statische Die lektr iz i tatskonstante e r m i t t e l t . Nahere In format ionen zur zugrundeliegenden 
Theorie u n d zur Messung selbst finden sich i n Anhang A . 
F u r die wafirigen Phasen wurde von handelsiiblichen konzentrierten Sauren i n p.a.-
QuaUtat ( M E R C K , D a r m s t a d t ) ausgegangen. Die Verdi innung auf die gewiinschte K o n -
zentrat ion erfolgte m i t Mil l ipore-Wasser, die Losungen wurden i n Polyethylenfiaschen auf-
bewahrt . 
Bei den H C l / H F - G e m i s c h e n wurde jeweils eine Konzentrat ion festgehalten und die 
andere var i i e r t , wahrend bei den H C l / H B r - G e m i s c h e n beide Konzentrat ionen gleichzeitig 
verandert wurden : 
c ( H C l ) = 6 m o l / 1 , c ( H F ) = 0.0001 - 10 m o l / 1 
c ( H C l ) = 9 m o l / 1 , c ( H F ) = 0.0001 - 5 m o l / 1 
c ( H F ) = 1 m o l / 1 , c (HCl ) = 1 - 1 0 m o l / 1 
c ( H F ) = 3 m o l / 1 , c (HCl ) = 1 - 1 0 m o l / 1 
Die Konzentrat ionen der H C l / H B r - und H C l / H I - G e m i s c h e sind i m entsprechenden A b -
schrutt tabe l l i er t . 
Die i n den Schiittelversuchen benutzten Tracer waren ^^Zr, ^^Nb, ^^°Tb, ^^^Ta und 
^^^Pa. Bei den Saulenversuchen wurden auch u n d ^^^gEu eingesetzt. 
Tragerfreies " ^ P a entsteht als /3-Zerfallsprodukt aus " ^ T h , das bei der Neutronenakt i -
v ierung von gebildet w i r d : 
2^^Th(n,7)233Th 233Pa 
tiyj =22.3 mm 
Hierzu w i r d nati ir l iches T h o r i u m n i t r a t - P e n t a h y d r a t ( T h ( N 0 3 ) 4 X 5H2O) i m Reaktor be-
strahl t u n d am nachsten Tag i n 2 m l 8 M H C l aufgenommen. Diese Losung w i r d auf eine 
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Anionenaustauschersaule ( D O W E X A G 1 X 8, <400 mesh) gegeben. M i t 8 m l 8 M H C l 
w i r d das T h o r i u m von der Saule gewaschen, anschlieiJend w i r d das P r o t a c t i n i u m m i t 10 m l 
8 M H C l / 0.1 M H F eluiert . Z u m Schlufi w i r d die P r o t a c t i n i u m f r a k t i o n auf ein D r i t t e l ihres 
Volumens eingedampft. 
Die Herstel lung von ^^Zr durch Neutronenakt iv ierung erschien wegen des kleinen Neu-
troneneinfangquerschnitts und der geringen nat i i r l i chen Haufigkeit von ^^Zr wenig erfolg-
versprechend. Stat t dessen wurde ^^Zr aus Spaltprodukten isol iert . Hierzu wurden 500/ ig 
^^^U i n einer Kochsalzmatr ix [Zim92] 12 h i m Zentralen Bestrahlungsrohr des Mainzer 
T R I G A - R e a k t o r s bei einem Neutronenflufi von 4.2 x lO^^n^/i s~^  cm~^ bestrahlt .Nach ei-
ner Abkl ingze i t von mindestens zehn Tagen w i r d das Salz i n konzentrierter Salpetersaure 
aufgenommen und i n einem Teflontiegel bis zur Chloridfreiheit abgeraucht. Der Ri i ckd-
stand w i r d i n 8 M HNO3 aufgenommen und auf eine Tributylphosphat-Voltalef®-Saule 
aufgegeben. Die Saule w i r d bis zur Entfernung aller unerwiinschten Spal tprodukte m i t 
8 M HNO3 gewaschen. Z u m Schlufi kann die Z i r k o n a k t i v i t a t m i t 0.5 M H C l oder H B r von 
der Saule gestrippt werden. Niob w i r d bei diesem Verfahren nicht auf der Saule festge-
hal ten , sondern es lauft m i t den anderen Spaltprodukten durch. Da es durch /3-Zerfall 
aus ^^Zr nachgebildet w i r d , erhalt man einen tragerfreien ^^Zr/Nb-Mischtracer , der d irekt 
eingesetzt werden kann. 
^^°Tb u n d ^^^Ta erhalt m a n durch Neutronenakt iv ierung von nat i i r l i chem T e r b i u m und 
Tanted. B e i m T e r b i u m bestrahlt man eine Losung des N i t r a t s i n 0.025 M a-Hydroxi iso -
buttersaure. Diese Losung hat eine sehr gute Langzei tstabi l i tat , mufi aber vor der Ver-
wendung mehrmals m i t konzentrierter Salpetersaure abgeraucht werden, u m den Komplex -
bi ldner zu zerstoren. I m Falle des Tantals w i r d eine Folie a k t i v i e r t . Das bestrahlte M e t a l l 
w i r d i n konzentrierter Flufisaure aufgelost und i n dieser Form aufbewahrt. Vor Gebrauch 
w i r d ein aliquoter Tei l der Losung entnommen und eingedampft. Die verbleibende H F w i r d 
durch Zugabe von gesattigter Borsaurelosung zerstort, danach w i r d nochmals eingedampft 
und ein- bis zweimal m i t der zu benutzenden Saure abgeraucht. A l l e Bestrahlungen wurden 
am T R I G A - R e a k t o r des I n s t i t u t s f i i r Kernchemie der Univers i tat Mainz durchgef i ihrt . 
I n den Saulenversuchen wurden und ^^^^Eu als Modelle f i i r die dreiwertigen Ac-
t in iden eingesetzt. Hierbei kamen kommerziel l erhaltl iche, tragerfreie Losungen i n 0.1 M 
H C l (Amersham Buchler , Braunschweig) zum Einsatz. Zehn M i k r o l i t e r der Y t t r i u m l o s u n g 
waren m i t 0.025 M a - H I B auf drei M i l l i l i t e r verdi innt worden, was bei den Trennungen 
teilweise zu Schwierigkeiten f i ih r te , weil der Komplexbi ldner nicht restlos zerstort werden 
konnte. Aus diesem G r u n d wurde bei den Versuchen an A R C A I I die Europiumlosung 
benutzt . 
5.2.2 Schiittelversuche 
Zur Herstel lung der organischen Phase wurde der sekundare A lkoho l auf gesiebtes Vol -
talef® 300 L D - C H R (Polytr i f luormonochlorethylen, Lehmann und Voss, Hamburg ) als 
iner tem Trager aufgezogen. 
Dazu w i r d das Voltalef ® - Pulver i n ein Gemisch aus D I B C und Cyclohexan e inger i ihrt , 
bis eine homogene Mischung entsteht. Das Losungsmittel w i r d anschliefiend durch Ri ihren 
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i m StickstofFstrom entfernt . U m Verdampfungsverluste u n d O x i d a t i o n zum K e t o n zu ver-
meiden, w i r d hierbei nicht e rwarmt . M a n erhalt ein weifies Pulver , das deut l i ch nach dem 
A l k o h o l riecht u n d i n fest verschlossenen Gefafien beliebig lange aufbewahrt werden kann. 
5.2.2.1 Vorversuche Da bei den i n der L i t e r a t u r beschriebenen Versuchen zum Ex-
trakt ionsverhal ten von Niob u n d P r o t a c t i n i u m i n D I B C meist F l i i ss ig -Fl i i ss ig -Extrakt ion 
zum Einsatz kam [Sch64, Cas59, Moo 55] wurden zunachst einige Vorversuche durch-
gef i ihrt , u m die Parameter f i i r die folgenden systematischen Versuche zu definieren. Hierbei 
ging es vor al lem d a r u m , den EinfluiJ von Phasenkontaktzeit , Korngrofie des Tragermate-
riaJs, Verhaltnis zwischen Tragermater ia l u n d A lkoho l sowie die Notwendigkei t einer Vor-
kondi t i on ierung der organischen Phase zu untersuchen. 
Als wafirige Phase wurde i n alien Vorversuchen 9 M H C l / 0 . 1 M ( C 0 0 H ) 2 [Tra69] be-
n u t z t . I n j edem Einzelversuch wurden 0.5 g DIBC-Voltalef® m i t zwei M i l l i H t e r wafiriger 
Phase, die auch die radioakt iven Tracer enthie l t , i n verschliefibaren Reagensglasern aus 
Polyethylen vermischt u n d m i t Hi l fe einer Schiittelmaschine gemischt. Die anschliefiende 
Phasentrennung erfolgte durch Zentrifugieren. Hiernach wurde ein A l i q u o t der wafirigen 
Phase entnommen u n d 7 -spektroskopisch vermessen, u m die Verte i lung der Tracer auf 
wafirige u n d organische Phase zu e r m i t t e l n . A l iquote Teile der Tracerstammlosungen wur-
den vor j edem Versuch zur Trockene eingedampft und m i t der entsprechenden Mineralsaure 
aufgenommen, u m Storungen zu vermeiden. Die Normierung erfolgte jeweils gegen einen 
100%-Standard . Jeder Einzelversuch wurde drei - bis f i in fmal wiederholt , die angegebenen 
Fehler sind die Standardabweichung des M i t t e l w e r t s . 
Vorkonditionierung: Nach [Cas 59] mufi oberhalb einer Salzsaurekonzentration von 
4 . 5 m o l / 1 das D I B C vor der Fl i i ss ig -Fl i i ss ig -Extrakt ion m i t der zu verwendenden Saure 
vorgeschiittelt werden. Deshalb wurde zunachst untersucht, ob diese Vorkondi t ion ierung 
auch bei der hier eingesetzten Technik erforderlich ist . Die organische Phase bestand i n 
diesem Versuch aus DIBC-Voltalef® i m Verhaltnis 1 : 3, dabei wurde die Siebfraktion m i t 
125-250/xm Korngrofie benutzt . Sie wurde ein bis drei M a i m i t 2 m l der wafirigen Phase 
f i i n f M i n u t e n lang vorgeschiittelt . Anschliefiend wurde die wafirige Phase m i t den Tracern 
eingesetzt, zehn M i n u t e n extrahiert und f i in f M i n u t e n zentr i fugiert . Z u m Vergleich diente 
eine Charge unbehandeltes DIBC-Voltalef®. Das Ergebnis des Versuchs ist i n Abb . 24a 
dargestellt . Der Vergleich der Daten zeigt deut l i ch , dafi eine Vorkondi t ion ierung nicht 
erforderl ich ist . B i lde t m a n den M i t t e l w e r t aus alien zwol f Einzel versuchen, so ergibt sich 
f i i r P r o t a c t i n i u m 97.6 ± 3 . 3 % E x t r a k t i o n , fur Niob 56.3 ± 3 . 1 % u n d f i i r Z i rkon 17.4 ± 8 . 9 % . 
KorngroUen: I m Folgenden wurde der Einf luf i der Korngrofie des Tragermaterials 
auf das Extraktionsergebnis untersucht. Da die Korngrofie quasi die akt ive Oberflache 
reprasentiert , ist dieser Parameter unter Umstanden entscheidend. Von den zur Verfi igung 
stehenden Siebfraktionen m i t Korngrofien < 32 / im, 3 2 - 6 3 / i m , 6 4 - 1 2 5 / i m u n d 1 2 5 - 2 5 0 / i m 
wurde jeweils eine Charge m i t einem Verhaltnis DIBC-Voltalef® 1 : 3 angesetzt. Das 
M a t e r i a l wurde nicht vorkondi t ion ier t . I n Abb . 24b zeigt sich, dafi die Abweichungen 
des Extraktionsergebnisses vom M i t t e l w e r t noch geringer sind als bei den Versuchen zur 
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Anzahl der Vorkonditionierungen 
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A b b i l d u n g 24: Ergebnisse der Vorversuche zum Extraktionverhalten von Nb (*), Zr (•) 
und Pa (o) in Abhdngigkeit von a) Vorkonditionierung; b) Komgrofie des Trdgermaterials; 
c) Verhaltnis DIBC-Voltalef und d) Schiittelzeit. Die im linken Teil von d) gezeigten Daten 
sind nach [Den 66] reproduziert. Wdfirige Phase: 9 M HCl/0.1 M Oxabdure, (COOH)j. 
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Vorkondi t i on ierung , die prozentuale E x t r a k t i o n der einzelnen Elemente l iegt i n der gleichen 
Grofienordnung wie dort . AUerdings soUten bei den eingesetzten Mengen auch noch keine 
Kapa.zitatsprobleme auftreten, so dafi dieser Parameter bei den Saulentrennungen eine 
wesentlich grofiere RoUe spielt als i n den Schiittelversuchen. 
Verhaltnis Extraktionsmittel: Tragermaterial: Es wurde jeweils eine Charge 
DIBC-Voltalef® i m Verhaltnis 1 : 1 , 1 :2 , 1:3 u n d 1:5 angesetzt. Die Korngrofie des 
Tragermaterials be t rug 125-250/im. I n Abb . 24c sieht m a n , dafi die E x t r a k t i o n von Protac-
t i n i u m u n d Z i rkon kaum von der Menge des angebotenen E x t r a k t i o n s m i t t e l s beeinflufit 
w i r d . B e i m Niob zeigt sich dagegen m i t abnehmendem D I B C - G e h a l t eine kontinuierUche 
Verr ingerung des extrahierten Ante i l s . Da bei 1 : 1 oder 1 : 2 -Mater ia l die Gefahr des A b -
waschens der orgaiuschen Phase v o m Trager besteht, w i r d f i i r die weiteren Schiittelversuche 
D I B C - V o l t a l e f i m Verhaltnis 1 : 3 eingesetzt. 
Kinetik: I n diesem Versuch sollte die Zeitabhangigkeit der E x t r a k t i o n untersucht 
werden, u m die Schiittelzeit zu opt imieren. Bei der W a h l der Schiittelzeit sind zwei ge-
geidaufige Effekte zu beachten: Bei zu kurzer Phasenkontaktzeit ist das System unter 
Umstanden noch nicht i m Gleichgewicht, wahrend bei zu langem Schi i t te ln das D I B C vom 
Tragermater ia l gewaschen werden kann. F i i r kurze Kontaktze i ten konnte auf die Ergeb-
russe von Denig und M i t a r b e i t e r n [Den 66] zuriickgegriffeu werden, die die E x t r a k t i o n von 
f i in fwert igem A n t i m o n u n d P r o t a c t i n i u m aus 9 M H C l untersucht haben. Die wafirige 
Phase wurde dabei durch einen Fi l terboden gesaugt, i n dem das D I B C auf Po ly t r i f luormo-
nochlorethylen aufgezogen war. Da bei den Schiittelversuchen die Phasentrennung durch 
Zentri fugieren ebenfalls als Kontaktze i t gerechnet werden muf i , konnten m i t diesem Ver-
fahren nur Zeiten i iber f i i n f M i n u t e n reaUsiert werden. Bei den ki irzeren Zeiten wurden 
die Phasen durch Absaugen getrennt. I m Unken Tei l von A b b . 24d sind die Ergebnisse 
aus [Den 66] dargesteUt. P r o t a c t i n i u m w i r d demnach i n zehn Sekunden prakt isch quant i -
t a t i v extrahier t . Hierbei mufi berucksichtigt werden, dafi die eigentUche Phasenkontaktzeit 
nach [Den 66] nur 1/5 — 1/10 der Saugzeit betragt . I m rechten Te i l der A b b i l d u n g sind 
die Ergebnisse der Schiittelversuche m i t tragerfreiem Z i rkon , Niob und P r o t a c t i n i u m zu-
sammengefafit. Die Phasen waren hierbei zwischen dreifiig Sekunden und dreifi ig M i n u t e n 
i n K o n t a k t . Bis zu einer Zeit von fi infzehn M i n u t e n ist keine Veranderung des E x t r a k -
tionsverhaltens von Niob und P r o t a c t i n i u m zu erkennen. Nach einer halben Stunde ist 
be im Niob eine deutliche Vergrofierung des Fehlers zu beobachten, was auf das Einsetzen 
von Hydrolyse- und Abwaschvorgangen hindeutet . Daf i i r spricht auch, dafi die Extrjdc-
t i o n des Zirkons bei kurzen Phasenkontaktzeiten deut l ich geringer ist als i n den anderen 
Vorversuchen. 
Zusammenfassung: Keiner der untersuchten Parameter hat einen mefibaren Einf luf i 
auf das Extrakt ionsverha l ten des Protact in iums, das unter alien betrachteten Bedingungen 
q u a n t i t a t i v i n die organische Phase i iberging. 
B e i m Z i rkon macht sich eine zu lange Phasenkontaktzeit durch zunehmenden Ubergang 
i n die organische Phase bemerkbar. Hierbei handelt es sich vermut l i ch u m beginnende 
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Hydrolyse , moglicherweise i n Verbindung m i t Adsorpt ion an der grofien Oberflache des 
Tragermaterials . 
I m Falle des Niobs ist die Menge des angebotenen E x t r a k t i o n s m i t t e l s von Bedeutung. 
Je mehr D I B C die „stationare" Phase enthal t , desto grofier ist der extrahierte A n t e i l . 
O p t i m a l ware also ein M a t e r i a l , das moglichst v ie l D I B C enthal t , sowie eine moglichst 
kurze Schi ittelzeit . F i i r die weiteren Versuche wurden die folgenden Parameter benutzt : 
- Verhaltnis DIBC-Voltalef® 1 : 3 
- Siebfraktion von 125-250 / i m 
- keine Vorkondi t ion ierung 
- Schiittelzeit 3 M i n u t e n 
- Phasentrennung 5 M i n u t e n 
5.2.2.2 Extraktion aus reinen Halogenwasserstofeauren Nachdem i n den Vor-
versuchen die geeignetsten Randbedingungen gesucht worden waren, ging es bei den fo l -
genden Untersuchungen d a r u m , Bedingungen zu finden, unter denen Niob u n d Protac-
t i n i u m gemeinsam i n das Carbinol ubergehen. Gleichzeitig sollten die storenden Elemente 
der v ierten Nebengruppe sowie die Act iruden i n der wafirigen Phase verbleiben. Die-
ser Ansatz unterscheidet sich pr inz ip ie l l von den i n der L i t e r a t u r beschriebenen Verfahren 
[Cas 59, Sch64, T r a 6 9 , Fud55] , wo das P r o t a c t i i u u m selektiv von alien anderen A k t i v i t a t e n 
abgetrennt w i r d , also auch vom Niob . U m das Extrakt ionsverhal ten der Elemente der vier-
ten u n d f i in f ten Nebengruppe zu untersuchen, wurden systematische Schiittelversuche m i t 
reinen u n d gemischten Halogenwasserstoffsauren durchgef i ihrt . 
D I B C / H C l - S y s t e m Zunachst wurde das Verhalten der Modellelemente i m D I B C -
HCl-System betrachtet . U m moglichst liickenlose In format ionen i iber das Extrakt ionsver -
halten zu gewinnen, wurde die Saurekonzentration i m Bereich zwischen 0.01 u n d 12 mo l /1 
var i ier t . 
I m Hinb l i ck auf eine geplante Teststrahlzeit bei GSI , wo Tanta l entstehen sollte, wurde 
bei den ersten Versuchen auch Tantaltracer eingesetzt, aufierdem T e r b i u m als M o d e l l f i i r 
die dreiwertigen Ac t in iden . Die dabei eingesetzten Tragermengen sind i m Folgenden kurz 
zusammengefafit: 
Ta 9.6/ ig 3.2 x 10^^ Teilchen = 5.3 x 10"^ mo l 
T b 4 .0 / ig 1.5 X 10^^ Teilchen = 2.5 x 10"^ mo l 
D I B C 0.125 g 5.2 x 10^° Teilchen = 8.6 x 10"" mo l 
Betrachtet m a n das Verhaltnis D I B C / Metal l ionen von mehr als 10 000:1, so sollte eine 
Uber ladung des Ext rakt i onsmi t t e l s ausgeschlossen sein. Trotzdem beobachtet m a n mas-
sive Storungen der E x t r a k t i o n von Niob und P r o t a c t i n i u m , die durch die Anwesenheit der 
tragerhalt igen Tracer bedingt sein miissen. A b b . 25. I n einem zweiten Versuch wurden nur 
Niob , P r o t a c t i n i u m und Z irkon eingesetzt, das Ergebnis zeigt A b b . 26a. Vergleicht mzun 
die Tanta l -Daten m i t den Ergebnissen der E x t r a k t i o n von tragerfreiem P r o t a c t i n i u m u n d 
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A b b i l d u n g 25: Extraktionsverhalten von Nb (•), Ta (o) und Pa (A) im System DIBC/HCl, 
wobei trdgerhaltiger Tantaltracer verwendet wurde. 
N i o b , so ergibt sich eine gewisse Ahnl i chke i t i m Verhalten von Niob u n d Tanta l . Wegen 
der unterschiedlichen Bedingungen i n Bezug auf den Tragergehalt der eingesetzten Isotope 
sollte der Vergleich sich allerdings auf re in qual i tat ive Aspekte beschranken. Sowohl be im 
Niob als auch be im Tanta l durchlauft die Extrahierbarke i t ein M a x i m u m u n d geht dann 
wieder zur i i ck . Das deutet auf die B i l d u n g mehrfach negativ geladener Komplexe vom 
T y p [TaChf - oder [NbOClB]^" h i n , die vom D I B C auf G r u n d seiner geringen D i e l e k t r i -
z itatskonstante nicht extrahiert werden konnen. I n Ubere ins t immung m i t L i t e r a t u r d a t e n 
[Cas 59] erreicht das T a n t a l die maximale E x t r a k t i o n bereits bei Salzsaurekonzentrationen 
u m 5 m o l / I . B e i m Niob setzt die E x t r a k t i o n spater ein, das M a x i m u m liegt bei 8 - 9 m o l / 1 . 
P r o t a c t i i u u m w i r d oberhalb von etwa 9 M H C l q u a n t i t a t i v extrahier t . Da f i i r das H a h n i u m 
auf G r u n d der Ergebnisse der fr i iheren Versuche kein tantalahnliches Verhalten zu erwarten 
war [ K r a 8 9 , Z i m 9 2 a ] , wurden i n den weiteren Schiittelversuchen nur noch Z i r k o n , Niob 
und P r o t a c t i n i u m eingesetzt, wei l kein tragerfreier Tantaltracer zur Verf i igung stand. 
D E B C / H F - S y s t e m I m System D I B C - H F standen zwei ganzlich verschiedene 
Aspekte i m Vordergrund. Z u m Einen wurde bereits nach Mogl ichkeiten einer Trennung von 
Niob u n d P r o t a c t i n i u m gesucht, wei l bei Flufisaurekonzentrationen oberhalb von 0.01 M 
das zweifach negativ geladene Hepta f luoroprotac t inat (V) dominier t [Gme77] . Anderer-
seits sind die Fluorokomplexe von Niob und P r o t a c t i r u u m stabiler als die entsprechenden 
Chlorokomplexe. Dadurch besteht die Mogl i chke i t , dafi unter Umstanden bei niedrigeren 
Konzentrat ionen Komplexspezies existieren, die i n D I B C extrahiert werden. Aus diesem 
G r u n d wurde der Konzentrationsbereich von 1 X 10~^ — 10 m o l / 1 systematisch untersucht. 
Dabei zeigte sich, dafi dieses System vol l ig ungeeignet i s t . Die maximale E x t r a k t i o n betragt 
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c(HCI) [mol/1] c(HBr) [mol/1] 
A b b i l d u n g 26: Extraktionsverhalten von Zr, Nb und Pa a) im System DIBC-HCl und b) 
im System DIBC/HBr 
15-20%. Gleichzeitig ahneln sich Z i rkon , Niob und Tanta l i n ihrem Verhalten so stark, dafi 
eine Trennung m i t H F nicht realisierbar ist . M a n konnte allenfalls m i t H F eluieren, nach-
dem aus einer anderen wafirigen Phase extrahiert wurde, hierf i ir g ibt es jedoch besser 
geeignete Losungen. 
D I B C / I I B r - S y s t e m Da flufisaure Losungen sich als ungeeignet erwiesen hat ten , 
wurden die Versuche i n der anderen Richtung fortgesetzt. B r o m i d ist ein deut l i ch weiche-
rer L igand als C h l o r i d oder F l u o r i d . Das f i i h r t dazu, dafi die Stabi l i tat der Komplexe m i t 
den re lat iv harten ZentraUonen Niob , Tanta l und P r o t a c t i n i u m vom F l u o r i d z u m l o d i d ab-
n i m m t . Gleichzeitig l u m m t die Grofie der Liganden zu, so dafi die B i l d u n g von Komplexen 
m i t hoher Koordinat ionszahl wie [NbBry]^" oder [NbOBrs]^" behindert sein konnte. Be-
trachtet wurden Konzentrat ionen zwischen 0.01 und 8.65 m o l / 1 . W i e A b b . 26 zeigt, ist bei 
luedrigen Konzentrat ionen das Extrakt ionsverhalten ahnUch wie i n verdi innter H C l . Die 
quant i ta t ive E x t r a k t i o n des Protact in iums beginnt i n H B r bereits bei einer Konzentrat ion 
von 6 m o l / 1 gegeniiber 9 m o l / 1 i n H C l . Be im Niob n i m m t der extrahierte A n t e i l bis zur 
hochsten H B r - K o n z e n t r a t i o n immer mehr zu und erreicht i n konzentrierter H B r 95 %. Die 
gemeinsame E x t r a k t i o n von Niob und P r o t a c t i n i u m ist i n konzentrierter H B r wesentUch 
besser zu realisieren als bei irgend einer HCl -Konzentrat i on . 
D I B C / H I - S y s t e m U m zu sehen, ob der i m HBr-System beobachtete Trend sich 
be im Ubergang auf lodid l iganden fortsetzt , wurde auch eine Versuchsreihe m i t lodwasser-
stofFsaure durchgef i ihrt . Dabei wurde c (HI ) zwischen 0.5 und 7 .58mol /1 var i i er t . Wegen 




A b b i l d u n g 27: Extraktionsverhalten von Zr (o), Nb(») und Pa (A) im System DIBC/HI 
ebenfalls von D I B C extrahiert [Den66] u n d f i ihr te vor aUem bei den hoheren Konzentra-
t ionen zur voUigen Uberladung der organischen Phase. H i n z u k a m , dafi hochkonzentrierte 
H I ( c > 7 M ) sich durch Zentrifugieren nicht mehr vom DIBC/Vo l t cde f ® trennen liefi . Vor 
allem die bevorzugte E x t r a k t i o n des lods beeinflufit die E x t r a k t i o n von Niob u n d Protac-
t i n i u m negativ ( A b b . 27). 
Daneben k o m m t eine zweite potentiel le Storung i n Betracht : Die nukleophile Subst i tu-
t i o n der O H - G r u p p e des sekundaren Alkohols durch l o d i d , die zum Di i sobuty l i od id f i ihren 
wi irde . Es wurde kein Versuch unternommen, diese V e r m u t u n g zu belegen, doch gibt es 
eine Reihe von Gr i inden , die daf i ir sprechen: 
- l o d i d ist i n wafiriger Losung eines der starksten Nukleophile . 
- Hohe Pro tonenakt iv i ta t i n der starken Saure H I begiinstigt die der Subst i tut ion , 
vorangehende Protonierung der OH-Gruppe . 
- Bereits i n 5 M H I betragt der Uberschufi an H I bzw. I ~ mehr als 10:1. 
- Die Reakt iv i ta t des Alkohols ist moglicherweise durch die grofie Oberflache erhoht. 
Dar i iber hinaus ist die Aufarbe i tung von lodwasserstofl'saure zum Entfernen des lods m i t 
erheblichem A u f w a n d verbunden, so dafi dieser Ansatz rucht weiter verfolgt wurde. 
Fafit man die Ergebnisse der Versuche m i t reinen Halogenwasserstoff'sauren zusammen, 
so k o m m t man zu den folgenden Aussagen: 
- Eine gemeinsame E x t r a k t i o n von Niob und P r o t a c t i n i u m erscheint mogiich i n kon-
zentrierter Bromwasserstoffsaure und unter Umstanden i n acht- bis neunmolarer H C l . 
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I m Falle der Salzsaure besteht allerdings bei der Ubertragung auf die H P L C die Ge-
fahr des Durchbrechens von Niob durch die Saule, da die maximale E x t r a k t i o n nur 
r u n d 70% b e t r i g t . 
- Flufisaure kann weder zur gemeinsamen E x t r a k t i o n noch zur spateren Trennung von 
Niob und P r o t a c t i n i u m eingesetzt werden. 
- lodwasserstoffsaure ist wegen ihres Gehalts an freiem l o d und der Mogl ichkeit von 
Nebenreaktionen ungeeignet. 
5.2.2.3 Extraktion mit Gemischen verschiedener Halogenwasserstofisauren: 
Hierbei wurden zwei Ziele verfolgt; Die Extraktionsausbeute des Niobs sollte op t imier t 
werden, u m den schneUen und quant i ta t iven Ubergang i n die organische Phase zu gewahr-
leisten. Hierzu wurden Versuche m i t H C l / H B r und H C l / H I durchgef i ihrt . Die Versuche 
m i t H C l / H F dienten dagegen zum Finden geeigneter Trennbedingungen. 
Gemische von H C l mit H B r und H I I n einem Vorversuch wurde zunachst un -
tersucht, ob i m Falle der H I wieder bevorzugte E x t r a k t i o n des lods erfolgt. Dazu wurden 
Sauregemische benutzt , die 6 und 9 m o l / 1 H C l enthie l ten, die „Verdiinnung" erfolgte m i t 
konzentrierter lodwasserstofFsaure. I n der gleichen Weise angesetzte H C l / HBr-Gemische 
wurden ebenfalls getestet, u m zu sehen, ob sich eine Verbesserung gegeniiber den reinen 
Sauren erzielen laf i t . Die Ergebnisse dieses Vorversuchs sind hier tabellarisch zusammen-
gefafit: 
wafirige Phase Zr % E x t r . ] Nb [% E x t r . ] Pa [% E x t r . ] 
6 M H C l / 4 . 3 M H B r 
9 M H C l / 2 . 2 M H B r 
77 ± 1 
61 ± 2 
98 ± 1 
96 ± 0 . 1 
100 ± 2 
100 ± 2 
6 M H C l / 3 . 8 M H I 
9 M H C l / 1 . 9 M H I 
0 ± 6 
0 ± 7 
10 ± 5 
13 ± 1 
100 ± 2 
100 ± 2 
P r o t a c t i n i u m w i r d also i n alien Fal len q u a n t i t a t i v extrahiert . I m H C l / HBr -System schien 
die iiberraschend gute Niob-Ausbeute an eine stark erhohte M i t e x t r a k t i o n des Zirkons ge-
koppelt zu sein, was i m Hinbl i ck auf die Abtrennung der IVb-Elemente und der A c t i n i d e n 
vom H a h n i u m durchaus nicht erwiinscht war. Dieses Ergebnis liefi sich allerdings nicht 
reproduzieren. Es ist vielmehr auf eine zu lange Standzeit nach dem Schi i tte ln zuri ick-
zuf i ihren. Dies konnte belegt werden, indem zwei weitere Versuche m i t 6 M H C l / 4 . 3 M 
H B r durchgefi ihrt wurden. I n einem Fall wurde direkt nach dem Schi i tte ln zentr i fugiert , 
der andere Ansatz wurde erst nach f i in f Stunden weiterbearbeitet ; die d r i t t e Zeile zeigt 
noch e inmal das Ergebnis des ersten Versuchs: 
Standzeit Zr % E x t r . Nb [% E x t r . ] Pa [% E x t r . 
Oh 0 ± 2 72 ± 5 100 ± 2 
5 h 2 ± 3 86 ± 3 100 ± 2 
18h 77 ± 1 98 ± 1 100 ± 2 
90 
Volumenverhaltnis c ( H C l ) c ( H B r ) E H C l + H B r 
H C l : H B r m o l / 1 mo i / 1 ; m o l / 1 
0 : 10 — 8.65 8.65 
1 : 9 1.17 7.79 8.96 
2 : 8 2.33 6.92 9.25 
3 : 7 3.50 6.06 9.56 
4 : 6 4.66 5.19 9.85 
5 : 5 5.83 4.33 10.16 
6 : 4 6.99 3.46 10.45 
7 : 3 8.16 2.60 10.76 
8 : 2 9.32 1.73 11.05 
9 : 1 10.49 0.87 11.36 
10 : 0 11.65 — 11.65 
Tabelle 12: Konzentrationen der HBr-HCl-Gemische 
Es scheint also, wohl bedingt durch die grofie Oberflache des Tragermaterials , zu 
Hydrolyse- und Adsorptionserscheinungen zu kommen, die die Ergebnisse verfalschen 
konnen. D a bei den anderen Versuchen die Phasentrennung d i rekt nach der E x t r a k t i o n 
erfolgte, sind dort keine Storungen zu befi irchten. 
Da die E x t r a k t i o n des Niobs i n 6 M H C l / 4.3 M H B r gegeniiber der i n reiner H C l deutl ich 
erhoht i s t , wurde das Verhaltnis H C l / H B r systematisch var i ier t . Die Sauren wurden i m 
Volumenverhaltnis 1 : 9 bis 9 : 1 gemischt. Einen Uberbl i ck i iber die Konzentrat ionen gibt 
Tabelle 12, wo auch die Werte f i i r die reinen Sauren eingetragen sind. Die Extrakt ionsdaten 
sind i n A b b . 28 zu sehen. 
M a n sieht i n A b b . 28, dafi die E x t r a k t i o n m i t steigendem H B r - G e h a l t z u n i m m t , j e -
doch nicht den Wert f i i r reine konzentrierte Bromwasserstoffsaure erreicht. Das Verhalten 
des Niobs lafit sich deuten, wenn man die Stab i l i tat der verschiedenen Halogenokomplexe 
betrachtet : 
Die S tab i l i ta t n i m m t vom Fluoro- zum lodokomplex ab [Gme77] , wobei man a n n i m m t , 
dafi i m Falle der Bromo- und lodokomplexe des Protac t in iums noch nicht e inmal stabile 
Komplexe , sondern nur lonenassoziate vorliegen [Pal 71]. Die Extrahierbarke i t n i m m t da-
gegen zu, so dafi m a n gekoppelte Gleichgewichte hat , die sich q u a l i t a t i v so formulieren 
lassen: 
[ M e O C U ] " + 4 B r - ^ [ M e O B r 4 ] - - f 4 C l " 
[ M e O C l 4 ] - , + [ M e O B r 4 ] - , ^ [ M e O B r 4 ] - , + [ M e O C U ] -
Hierbei mufi beachtet werden, dafi die Umwand lung vom Tetrachlorokomplex zum Te-
t rabromokomplex nicht i n einem Schritt verlauft . V ie lmehr werden die Chlor idl iganden 
nach und nach ausgetauscht, wobei das Verhalten der gemischten Komplexe vom T y p 
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A b b i l d u n g 28: Extraktionsverhalten von Zr (•), Nb (o) und Pa in HBr-HCl-Gemischen. 
Pa wird bei alien Mischungsverhdltnissen quantitativ extrahiert, so dafi aus Griinden der 
Ubersichtlichkeit auf die Darstellung der Mefipunkte verzichtet wurde. 
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Schritte , wodurch die S i tuat ion sich noch wesentlich kompl iz ierter darste l l t . Insgesamt 
kann m a n jedoch eindeutig sagen, dafi H C l - HBr-Gemische zur gemeinsamen E x t r a k t i o n 
von Niob und P r o t a c t i n i u m nicht so gut geeignet sind wie reine konzentrierte H B r . 
Aus den gleichen Uberlegungen heraus wurde die Eignung von H C l - HI-Gemischen nicht 
naher untersucht , da hier die StabiUtatsunterschiede noch deutlicher sind. H i n z u k o m m t 
die bevorzugte E x t r a k t i o n des lods bei hoheren HI -Konzentrat i onen , die sich vor al lem auf 
die E x t r a k t i o n des Niobs negativ auswirkt (siehe Tabelle am Anfang dieses Abschni t ts ) . 
So gesehen erschienen weitere Versuche i n dieser Richtung wenig aussichtsreich. 
HCl -HF-Gemische I m nachsten Schritt wurde versucht, Bedingungen zu f inden, 
die sich zur Trennung von Niob und P r o t a c t i n i u m eignen. Hierzu sind mehrere Verfahren 
i n der L i t e r a t u r beschrieben, die be im Einsatz von flufisauren Losungen, die aufierdem 6 M 
H2SO4 enthal ten , hervorragende Trennergebnisse l iefern [Moo55 , End55] . F i i r den spate-
ren Einsatz an A R C A I I u n d vor allem die schnelle Praparat ion von gewichtslosen Proben 
f i i r die a-Spektroskopie sind diese Losungen allerdings wegen des hohen Siedepunkts der 
Schwefelsaure vo l l ig ungeeignet. I n ersten HPLC-Versuchen hatte sich auch gezeigt, dafi 
die Trennung durch E l u t i o n des Niobs m i t konzentrierter H C l f i i r eine schnelle Trennung 
ungeeignet ist . I m Folgenden wurden zwei Ansatze weiter verfolgt , die auf dem Einsatz 
von H C l / H F - G e m i s c h e n beruhen. Nach Casey und M i t a r b e i t e . n sollte ein geringer Zu-
satz von Flufisaure zum D I B C / HCl-System die E x t r a k t i o n von Niob fordern, wahrend 
die von P r o t a c t i n i u m stark reduziert w i r d [Cas 59]. Den gleichen Trend nutz ten Scherff 
und H e r r m a n n , die Niob und Tanta l aus 6 M H C l , die 1 - 3 m o l / 1 H F enthie l t , selektiv 
abtrennten, wahrend das P r o t a c t i n i u m i n der wafirigen Phase verblieb [Sch64]. I n einer 
weiteren Serie von Schiittelversuchen wurden H C l / HF-Gemische betrachtet , deren Gehalt 
an Flufisaure i iber einen weiten Bereich vari iert wurde, wahrend die H C l - K o n z e n t r a t i o n 
bei 6 m o l / 1 ( A b b . 29a, analog zu [Sch64]) und 9 m o l / 1 ( A b b . 29b, maximale E x t r a k t i o n 
von Niob aus reiner H C l ) , festgehalten wurde. 
Die i n der L i t e r a t u r beschriebene Abnahme der P r o t a c t i n i u m e x t r a k t i o n ist deut l ich zu 
erkennen, sie setzt i n 6 M H C l bei einer u m etwa eine Grofienordnung geringeren Flufisaur-
ekonzentration ein als i n 9 M H C l . Der Anst ieg i n der Extrah ierbarke i t des Niobs bei 
hoheren HF-Konzentrat i onen deutet sich an, wenn auch eine Ubertragung auf die H P L C 
nicht prakt ikabe l erscheint. Hierzu mufi man auch beriicksichtigen, dafi i n [Sch64] das 
Volumenverhaltnis Vorg-^aq 20:1 betrug. U m herauszufinden, ob unter Umstanden bei ei-
ner anderen H C l - K o n z e n t r a t i o n m i t 1-3 M H F doch noch hohere Extrakt ionsausbeuten f i i r 
Niob erreicht werden konnen, wurde i n zwei weiteren Serien die Flufisaurekonzentration 
bei 1 m o l / 1 und 3 m o l / 1 festgehalten, wahrend die HCl -Menge vari iert wurde. P r o t a c t i n i u m 
w i r d unter diesen Bedingungen nicht extrahiert , das Verhalten des Niobs zeigt Abb . 30. 
Z u m Vergleich ist die K u r v e f i i r die N iobext rakt i on aus reiner Salzsaure eingezeichnet. Die 
maximale E x t r a k t i o n w i r d m i t f i infzig Prozent i n 3 M H F / 8 M H C l erreicht, die Uber t ra -
gung auf die H P L C erscheint allerdings nach wie vor ziemlich problematisch, da die Gefahr 
des Durchbrechens von Niob wahrend der P r o t a c t i n i u m e x t r a k t i o n besteht. Wesentlich 
vielversprechender ist die S i tuat ion bei sehr geringen Fluor idkonzentrat ionen i n 6 M H C l : 
Die E x t r a k t i o n des Protact in iums steigt von rund siebzig Prozent i n reiner Salzsaure auf 
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A b b i l d u n g 29: Extraktionsverhalten von Nh und Pa aus HCl-HF-Gemischen mit konstanter 
HCl-Konzentration. a) c(HCl)=6M, h) c(HCl)^9M 
nahezu 100% an, wenn 1-2 x 10~^ m o l / 1 H F zugegeben w i r d . Bei nur wenig erhohter 
Flufisaurekonzentration kehrt dieser EfFekt sich schon wieder u m u n d bei 2 x 1 0 ~ ^ m o l / I 
HF-Zusatz w i r d prakt isch kein P r o t a c t i n i u m mehr extrahiert . Der Einf luf i sehr geringer 
HF-Konzentrat i onen auf das Verhalten des Niobs ist dagegen genau umgekehrt : Unterhalb 
von 0.001 M H F werden nur noch 30% Niob extrahiert gegeniiber !^ 40% i n reiner 6 M H C l . 
5.2.2.4 Ziisaininenfassung der Ergebnisse der Schiittelversuche: Nach A b -
schlufi der systematischen Schiittelversuche zum Extrakt ionsverhal ten von Niob , (Tantal ) 
und P r o t a c t i n i u m i n den verschiedensten HalogenwasserstofFsauren und -sauregemischen 
stellte die S i tuat ion sich folgendermafien dax: Als das am besten geeignete Aufgabemedium 
bietet sich konzentrierte H B r an. Die E l u t i o n des Niobs kann m i t konzentrierter Salzsaure 
oder 6 M H C l / 0 . 0 0 0 2 M H F erfolgen. P r o t a c t i n i u m kann sowohl m i t etwas HF-reicherer 
halbkonzentrierter H C l als auch m i t 0.5 M H C l oder Wasser i n die wafirige Phase zuruckex-
t rah ier t werden. I m Hinbl i ck auf das spatere Eindampfen zur Probenpraparat ion bietet 
sich 0.5 M H C l an, da bei Verwendung von destiUiertem Wasser die Gefahr von Verlusten 
durch Hydrolyse besteht. 
5.2.3 HPLC-Versuche 
Weitere Untersuchungen der E x t r a k t i o n von Niob u n d P r o t a c t i n i u m i n D I B C erfolgten 
bei manuel l durchgef i ihrten HPLC-Trennungen. Dabei ging es eiumzd u m die pr inz i -
pielle Durchfuhrbarke i t , zum anderen wurden Parsuiieter wie Fluf irate , Freiktionsgrofie, 
Saulengrofie sowie Korngrofie und Beladungsgrad des Saulenmaterials o p t i m i e r t . 
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A b b i l d u n g 30: Extraktionsverhalten von Niob im System DIBC/HCl-HF. a) reine HCl; b) 
IMHF; c) SM HF 
A l l e Komponenten des benutzten HPLC-Systems bestanden aus chemisch inerten M a -
ter ia l ien wie Tef lon®, Ke l -F® oder Saphir, u m Korrosion durch die benutzten aggressiven 
Losungen zu vermeiden. Dar i iber hinaus wi irde jeder K o n t a k t der Tracerlosungen m i t Glas-
oberflachen unweigerl ich zu Ausbeuteverlusten durch Adsorpt ion f i ihren . Der prinzipiel le 
Au fbau wurde bereits i n Abschrutt 4.2 skizziert. Die benutzte Pumpe ( L A T E K P-400, 
Latek , Heidelberg) bietet den V o r t e i l , dafi pulsationsfreie Fliisse bis herab zu Fluf iraten 
unter einem m l / m i n realisierbar sind. Die Saulen bestanden aus Teflon® bei einem I n -
nendurchmesser von 1.7 m m und einer Lange von 25 m m . Als F i i l l m a t e r i a l wurde m i t D I B C 
beschichtetes Voltalef®-Pulver der Korngrofie 32-63/xm benutzt . Bei groberem M a t e r i a l 
k o m m t es wegen der geringeren Oberflache zum Abwaschen des Carbinols , wahrend sich 
bei zu fe inkor iugem Pulver zu hohe Dri icke aufbauen. Das Verhaltnis DIBC-Voltalef® 
betrug 1:3. Die F i i l l u n g der Saulen erfolgte m i t Hi l fe der Druckf i l t rat ionsmethode . Die 
radioakt iven Tracer wurden uber eine Aufgabeschleife zugegeben. 
Bei den ersten Versuchen stellte sich heraus, dafi die Qua l i ta t der Tracer entscheidenden 
Einf luf i auf die Trennung hat . Die Anwesenheit von Chlor id ionen verr ingert die E x t r a k t i o n 
des Niobs aus konzentrierter H B r . Den gleichen negativen EfFekt haben Fluor id ionen auf 
die E x t r a k t i o n von P r o t a c t i n i u m . Die Anwesenheit von komplexierenden Agent ien, wie 
a - H y d r o x i i s o b u t y r a t , das zur Stabil isierung der Lanthanidentracer benutzt wurde , f i ihr te 
zu massiven Storungen. Da bei den Saulenversuchen i m Vergleich zu den Schiittelversu-
chen die Menge des Ext rakt i onsmi t t e l s re lat iv zur Tracermenge wesentlich geringer war, 
WEiren schon Spuren von Fremdionen von Ubel . Einmaliges Abrauchen m i t konzentrierter 
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A b b i l d u n g 31 : Chromatogramm einer Trennung von Zr (A), Nb (o) und Pa (•) im ma-
nuellen HPLC-System. Die Flufirate betrug 1 ml/min, das entspricht bei der gezeigten 
Trennung einer Dauer von etwa 1.5 Minuten 
H B r reichte zu ihrer Entfernung nicht aus, so dafi umfangreiche Aufarbe i tungs -und Reini -
gungsprozeduren erforderlich wurden. H F i n den Tracerlosungen wurde durch Zusatz von 
gesattigter Borsaurelosung zerstort, anschliefiend wurde i n einem Teflontigel mehrmals m i t 
konzentrierter H B r abgeraucht. ®*Y, das zunachst i n den Saulenversuchen benutzt wurde, 
war i n 0.025 M a - H I B gelost. U m den Komplexbi ldner zu entfernen, wurde dre imal m i t 
konzentrierter HNO3 abgeraucht, anschliefiend wurde mehrmals m i t H B r aufgenommen 
und eingedampft. Trotz aller Sorgfalt liefi sich die a - H I B nicht immer restlos entfernen, so 
dafi spater nur noch ^^^''Eu benutzt wurde, das i n 0.1 M H C l vorlag, u m die Reproduzier-
barkeit der Ergebnisse zu gewahrleisten. 
I m Laufe der Versuche zeigte sich, dafi die E x t r a k t i o n des Niobs aus konzentrierter H B r 
nicht q u a n t i t a t i v ist . Selbst die Verwendung von Bromwasserstoffsaure, die durch Eirdeiten 
von HBr-Gas aufkonzentriert worden war, brachte keine wesentliche Verbesserung. Protac-
t i i u u m wurde dagegen i m m e r q u a n t i t a t i v extrahiert , wahrend Z i rkon und E u r o p i u m wie 
erwartet bei der Aufgabe durchliefen. 
Die zunachst versuchte Abtrennung des Niobs m i t konzentrierter Salzsaure Uefi sich zwar 
realisieren, war aber nicht zufriedensteUend. Wegen der immer noch recht hohen E x t r a k t i o n 
von r u n d 50% war die E l u t i o n stark verzogert, was i m HinbUck auf eine schneUe Trennung 
nicht akzeptabel war. Dies ist i n Abb i ldung 31 deutUch zu sehen. Der abschUefiende Str ip 
des Protact in iums i n 0.5 M H C l gestaltete sich dagegen re lat iv unproblematisch, es w i r d 
i n einem scharfen Peak eluiert . 
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A b b i l d u n g 32: Die Chemie-Zentraleinheit von ARCA I I als Schnittbild nach [Scd89] 
5.2 .4 Trennungen mit ARjCA I I 
Bedingt durch die geringen Produktionsraten und die kurzen Halbwertszeiten der Trans-
actinidenelemente ist es notwendig, viele Einzelexperimente durchzuf i ihren, u m zu ei-
ner statistisch relevanten Aussage zu gelangen. Daraus ergeben sich hohe Anspriiche 
an Reproduzierbarkeit und Schnelligkeit der chemischen Trennungen. Chromatographi -
sche Methoden verbinden die geforderten Eigenschaften und bieten dari iber hinaus die 
Mogl ichkeit der Automat is ierung . Die mikroprozessorgesteuerte A p p a r a t u r A R C A I I 
( A u t o m a t e d R a p i d Chemis t ry Appara tus ) wurde speziell f i i r die 1988 durchgef i ihrten 
systematischen Untersuchungen zur Chemie des Elements H a h n i u m i n waiiriger Losung 
konzipiert [Sea89, K r a 8 9 , Z im92 ] . Eine ausfiihrliche Beschreibung des Systems findet sich 
i n [Sea 89] und [Z im92 ] , so dafi an dieser Stelle auf die Er lauterung von Details verzichtet 
werden kann. 
Pr inz ip ie l l besteht die A p p a r a t u r aus vier Hauptte i l en , die i m Folgenden kurz vorgestellt 
werden: 
- Steuerung und KontroUe aller Teile erfolgt i iber einen Kle incomputer , der es 
ermogl icht , sowohl fertige Programme voUautomatisch ablaufen zu lassen, als auch 
i m in terakt iven Betrieb quasi-manuelle Trennungen durchzuf i ihren. 
- Der elektro-pneumatische Tei l dient zur Ansteuerung der einzelnen Systemkompo-
nenten wie Pumpen oder Eindampfeinheit , dari iber hinaus konnen Statusmeldungen 
an externe Systeme gegeben werden. Die Venti le und Schieber des Chemieteils wer-
den durch elektropneumatische Solenoidventile i iber Pneumat ikzy l inder angesteuert, 
die die Steuersignale i n Schieberbewegungen umsetzen. 
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- Herzsti ick der A p p a r a t u r ist der Chemietei l , der aus der i n A b b 32 dargestellten 
HPLC-Zentra le inhe i t sowie den dazugehorigen Venti len u n d Pumpen besteht. D a r i n 
integr iert sind zwei Magazine m i t jeweils zwanzig Miniatur -Chromatographiesaulen . 
Da bei den Trennungen hochkonzentrierte Mineralsauren und aggressive Sauregemi-
sche z u m Einsatz kommen, wurden alle m i t den Losungen i n K o n t a k t kommenden 
Teile aus chemisch inerten Mater ia l ien hergestellt, f i i r die Meta l l t e i l e wurde Edelstahl 
verwendet. 
- Die Eindampfeinheit dient schliefilich zur schneUen Praparat ion gewichtloser Proben 
f i i r die a-Spektroskopie. Sie besteht aus einer starken In f raro t lampe m i t regelba-
rer L icht le i s tung , einem heizbaren Fraktionssammler m i t acht Positionen sowie zwei 
Leisterpistolen, die das Eindampfen mit te ls eines Stroms von heifiem H e l i u m weiter 
beschleunigen. 
F i i r die DIBC-Trennungen waren drei chemisch inerte H P L C - P u m p e n ( L A T E K P-400) 
i m Einsatz, welche die konzentrierte H B r , 12 M H C l (spater 6 M H C l / 0.0002 M H F ) und 
0.5 M H C l forderten. Die Losungen wurden durch Teflonschlauch m i t 0.3 m m Innendurch-
messer zur HPLC-Zentra le inhe i t gepumpt. Da sich schon bei den ersten Versuchen m i t 
den Standardmagazinen (1.6 X 8 m m Saulengrofie) zeigte, dafi die Aufgabeverluste be im 
Niob zu grofi s ind, wurden grofiere Magazine m i t Saulen von 1.6 X 23 m m benutzt . Die 
Konf igurat ion von A R C A I I ist i n A b b 33 skizziert. Als stationare Phase diente D I B C -
Voltalef® (32 — 63/xm) i m Verhaltnis 1:3. I n den Tests zur O p t i m i e r u n g von Fluf irate und 
Fraktionsgrofie wurden die Tracer i iber eine Probenaufgabeschleife zugegeben. Trotzdem 
dauert diese Trennung m i t r u n d 70 s immer noch vie l zu lange, da m a n noch mindestens 2 0 -
25 Sekunden zusatzlich f i i r das Eindampfen der Proben veranschlagen muf i , wahrend die 
Halbwertszeit von ^^^Ha nur 35 s betragt . Durch die Verwendung von 6 M H C l / 0 . 0 0 0 2 M 
H F war eine deutliche Ze i t redukt ion mogiich. 
Der endgii lt ige Ab lau f der Trennung gestaltete sich wie folgt : Die Aufgabe der Tra-
cerakt iv i taten wurde m i t konzentrierter H B r bei einem Fluf i von 0.5 m l / m i n durchgef i ihrt . 
Die schon erwahnten Niobverluste bei der Aufgabe lassen sich durch diese Verminderung 
des Flusses reduzieren. Sie liegen typischerweise u m 15%, konnen aber bis zu 40% errei-
chen. P r o t a c t i n i u m wurde dagegen q u a n t i t a t i v extrahiert , wahrend Z i rkon und E u r o p i u m 
durchliefen. Die E l u t i o n erfolgte dann m i t einer Fluf irate von 1 m l / m i n . Nach dem Wech-
sel auf 6 M H C l / 0 . 0 0 0 2 M H F kommt das Niob i n einem re lat iv bre i ten Peak von der 
Saule, gefolgt von der scharfen E l u t i o n des Protact in iums i n 0.5 M H C l . Das Ergebnis 
eines Tracerversuchs ist i n A b b i l d u n g 35 auf Seite 106 zu sehen. 
Weitere Versuche m i t A R C A I I wurden am T R I G A - R e a k t o r des I n s t i t u t s f i i r K e r n -
chemie i n Mainz durchgef i ihrt , u m on-line-Tests m i t kurzlebigen Spal tprodukten unter 
realistischen Bedingungen zu machen. Hierbei stellte sich heraus, dafi die vom H e / K C l -
Jet angelieferten Chloridmengen bereits ausreichen, u m Storungen bei der E x t r a k t i o n des 
Niobs hervorzurufen. U m das zu vermeiden, wurde bei den weiteren Exper imenten wie 
auch bei der Hahnium-Strahlze i t K a l i u m b r o m i d als Clustermater ia l verwendet. I n diesen 
Exper imenten wurde die Probenaufgabeschleife weggelassen, was die Aufgabezeit auf 15 s 
reduzierte. Stattdessen wurde die von einem Gasjetsystem angelieferte A k t i v i t a t auf ei-
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A b b i l d u n g 33: Konfiguration von ARCA I I fiir die Trennungen mit DIBC nach [Sea 89]. 
Si - S4 sind Vierwegegleitventile, die es ermoglichen, die von den Pumpen P I - PS kontinu-
ierlich geforderten Losungen entweder iiber die Saulen Cl und C2 oder in den Abfall (Wl, 
WS) zu leiten. SLl ist der Frittenschieber, der die gesammelte Aktivitat iiber die Sdulen 
befordert, mit den Abfallschiebem S L S und S L S kann das Eluat wahlweise zum Fraktions-
sammler FC oder in den Abfall (WS, W4) geleitet werden. Bei der DIBC-Chemie fdrdert 
P I konz. HBr, PS 6HCl/O.OOOSM HF und PS 0.5M HCl. 
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ner der beiden Polyethylenfr i t ten m i t 35 fim Porenweite f i i r eine M i n u t e gesammelt, dann 
wurde die F r i t t e i iber eine der beiden Saulen geschoben. Die Produkte wurden i n konzen-
t r i e r ter H B r aufgelost, komplexiert und extrahiert , wahrend nichtextrahierbare Spezies i n 
den A b f a l l gepumpt wurden. Dann wurde m i t 6 M H C l / 0 . 0 0 0 2 M H F eluiert , das Eluat 
wurde auf einer Tantalronde eingedampft. Be im Wechsel auf 0.5 M H C l als Striplosung 
w i r d eine zweite Frakt i on gesammelt, wahrend noch vorhandene Fli issigkeit der ersten 
Frakt ion m i t einer Heif i luftpistole verdampft w i r d . Die Tantalronden werden kurz gegluht, 
u m storende organische Bestandteile und leicht f l i ichtige Kontaminat i onen von B i smut oder 
Polonium zu entfernen. Nach dem Abki ih len werden sie i n die Zahlkammern eingesetzt, 
der Mefibeginn ist r u n d 55 s nach Sammelende. F i i n f Sekunden spater ist die nachste 60 s-
Sammelperiode auf der zweiten Fr i t t e beendet. Diese F r i t t e w i r d i iber die zweite Saule i m 
anderen Magazin geschoben und der nachste Trennzyklus kann beginnen. Nach jeder Tren-
nung werden die Saulenmagazine u m eine Position vorgeschoben, so dafi jedesmal eine neue 
Saule zur Verf i igung steht. A u f diese Weise w i r d die Reproduzierbarkeit gewahrleistet und 
Kontaminat i onen werden vermieden. Nach vierzig M i n u t e n kontinuier l ichen Betriebs w i r d 
das Programm angehalten und die Saulenmagazine werden ausgetauscht. So konnen i n 
einer achtsti indigen Strahlzeitschicht typischerweise dreihundert Einzelexperimente durch-
gefi ihrt werden. 
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A b b i l d u n g 34: Schematischer Aufbau einer Targetkammer nach [TiirOl] 
5.3 C h e m i s c h e s V e r h a l t e n des H a h n i u m s 
5.3.1 Produktion und Transport von ^^ '^^ o^Ha 
Zur Untersuchung der Eigenschaften kurzlebiger Nuk l ide ist es erforderl ich, die i m Reaktor 
oder am Beschleuniger hergesteUten Reaktionsprodukte moglichst schnell zur Messung zu 
bringen. E i n bewahrtes Verfahren ist der Einsatz eines Gasjet-Transportsystems, das die 
aus dem Target herausfliegenden Produktkerne zu i h r e m Best immungsort b r i n g t . Der 
prinzipiel le Au fbau einer solchen Targetkammer ist i n A b b . 34 zu sehen. 
^^^Ha und ^®^Ha wurden am 88"-Cyclotron des Lawrence Berkeley Laboratory i n den 
Reaktionen 24SBk(i8Q,5n) und 2''9Bk(^«0,4n) hergestellt. Der Strahl t r a f m i t einer E n -
ergie von 118 M e V auf ein Beryl l iumfenster (2.75mg/cm^), passierte dann 0.38mg/cm^ 
Stickstoff und die Tragerfolie (2 .49mg/cm^) aus B e r y l l i u m . Das Beryl l iumfenster wurde 
spater durch eine 1.8mg/cm^ HAVAR-Fo l i e ersetzt, gleichzeitig wurde die Projekti lenergie 
auf 114MeV gesenkt. I n beiden Fallen betragt die Energie i m Target 9 8 - 9 9 M e V . Das 
Target bestand aus frisch aufgearbeitetem ^|?Bk, das durch Mo leku larp la t ing elementar 
auf der Bery l l iumfo l i e abgeschieden und anschliefiend durch Erh i t zen auf 550°C ins O x i d 
i i ber f i ih r t wurde. Die Massenbelegung betrug urspr i ingl ich 542/ig/cm^ ^grBk, das m i t ei-
ner Halbwertszeit von 330 Tagen ins ^|gCf zerfal lt . Bedingt durch diesen Zerfall nahm 
die Targetdicke i m Laufe der Experimente von 537/ig/cm^ auf 516/ig/cm^ ab, der Califor-
niumgehalt n a h m i m gleichen Mafie zu. Das Target enthielt aufierdem Spuren von Ble i , 
die sich durch die P r o d u k t i o n grofier Mengen der Transferprodukte B i smut und Poloruum 
bemerkbar machten. 
Der Strahls trom vari ierte zwischen 0.4 und 0.5 Tei lchen- / iA, das entspricht r u n d 3 x 10^^ 
Teilchen pro Sekunde. Unter diesen Bedingungen liegt die Produkt ionsrate bei r u n d einem 
A t o m Hahruum pro M i n u t e , das entspricht einem halben a-Zerfal l von ^ ^^-^^^Ha nach jedem 
Bestrahlungszyklus. 
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Wei l Tests am Mainzer T R I G A - R e a k t o r gezeigt hat ten , dali die v o m iiblicherweise be-
nutz ten H e ( K C l ) - J e t angelieferten Chloridmengen die E x t r a k t i o n des Niobs storen, wurde 
bei den Hahn ium-Exper imenten ein H e ( K B r ) - J e t eingesetzt. Ledigl ich i n einer Exper i -
mentserie wurde H e / K C l benutzt . Das Jetgas w i r d m i t Aerosolen beladen, indem man es 
i iber ein Salz l e i te t , das auf r u n d 50°C unterhalb seines Schmelzpunkts erh i tz t w i r d . Die 
durch Ruckstofi aus dem Target herausfliegenden Reaktionsprodukte werden i n H e l i u m von 
1.2 bar abgebremst und lagern sich an die Salzcluster an. Durch den Gasstrom werden 
sie aus der Riickstofikammer durch eine PE-Kapi l lare m i t 1.34 m m Innendurchmesser f i in f 
Meter weit zu einer der beiden Sammelfr i t ten i n A R C A I I t ranspor t ier t . U m das Trans-
portgas abzupumpen, wurde an der Riickseite der F r i t t e V a k u u m angelegt. Nach Ende der 
Sammelzeit wurde die F r i t t e m i t der A k t i v i t a t i n die Position zur chemischen Aufarbe i -
t u n g gebracht, gleichzeitig begann ein neuer Sammelzyklus auf der zweiten F r i t t e , wie i n 
Abschni t t 5.2.4. beschrieben. 
Die Jetausbeute wurde regelmafiig i i be rpr i i f t . Hierzu wurden die angelieferten Aero-
sole m i t der Aufgabelosung direkt auf eine Tantalronde gewaschen. Nach Eindampfen 
zur Trockne und Gli ihen wurde die Produktionsrate der Transferprodukte ^^^"^^^Fm a-
spektroskopisch e r m i t t e l t . Deren Produktionsrate wurde wahrend der i iber vier Wochen 
dauernden Strahlzeit dre imal absolut best immt. Hierzu wurden i n separaten Bestrahlungen 
alle Reaktionsprodukte i n einer d irekt hinter dem Target angebrachten Goldfolie aufgefan-
gen. Nach einer Stunde Bestrahlung wurde die Catcherfolie i n Konigswasser aufgelost, 
dabei wurde ^''•^Am zur Ausbeutebest immung zugesetzt. Das Gold wurde anschliefiend auf 
einer Anionenaustauschersaule abgetrennt, wobei die A c t i n i d e n f r a k t i o n durchlauft . Sie 
wurde gesammelt, auf einer Plat inronde eingedampft und a-spektroskopisch vermessen. 
Aus dem Vergleich der so e rmi t te l t en Produktionsraten m i t denen, die nach Transport 
durch den Gasjet gemessen wurden , ergab sich die Jetausbeute. Sie schwankte typischer-
weise zwischen 30 und 60%. Da die Ausbeutebestimmungen auf der Messung von f i infzig 
bis hundert Ereignissen basieren, ist ihre Genauigkeit begrenzt, der Fehler l iegt bei 20 -
30%. 
5.3.2 Nachweis des abgetrennten Hahniums 
Von jeder abgetrennten Frakt i on wurde ein Pulshohenspektrum der e m i t t i e r t e n a-Teilchen 
und Spaltprodukte aufgenommen. Hierf i ir stand ein System aus zehn 300 m m ^ passi-
v ierten ionenimplant ier ten planaren SiUciumdetektoren (PIPS , Canberra) zur Verfi igung. 
Diese waren i n separaten Vakuumkammern mont i e r t , davon wurden zwei zur Messung der 
Direktcatches zur Best immung der Jetausbeute benutzt . Die Detektoren waren an das 
RAGS-Datenaufnahmesystem des L B L angeschlofien. H i e r m i t wurde die Energie jedes Er -
eignisses zusammen n u t der Zeit nach Mefibeginn, der Detektorkennung sowie Beginn und 
Ende von Bestrahlung und Messung i m Listmode auf Magnetband geschrieben. Mefibeginn 
war r u n d 55s nach Bestrahlungsende, die Mefizeit betrug r u n d 360s, diese beiden Parameter 
wurden ebenfalls auf Band festgehalten. 
Die Energieauflosung f i i r a-Ereignisse betrug zu Beginn der Exper imente 25 bis 30 
keV, verdoppelte sich aber i m Laufe der Zeit. Dies kann durch mechanische und t h e r m i -
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Allgemeine Nachweiswahrscheinlichkeiten 
f i i r Mutter -Tochter -Zer fa l le 
a aus Praparat 0.35 
a vom Detektor 0.50 
a von M u t t e r und Tochter 0.1225 
a von M u t t e r oder Tochter 0.2275 
Spaltfragment aus Praparat 0.5 
Spaltfragment vom Detektor 1.0 
kein Ereignis 0.2625 
Tabelle 13: Die Wahrscheinlichkeit, dafi ein Tochteratom nach dem a-Zerfall der Mutter 
im Prdparat bleibt, ist 0.50, mit einer Wahrscheinlichkeit von 0.35 wird die Tochter durch 
den Riickstofi auf den Detektor befordert, der Rest (0.15) geht verloren. 
sche Belastung der Detektoren verursacht worden sein. Unter Umstanden waren einige 
der aufgelegten Tanta lp lat t chen t ro tz K i i h l u n g m i t Druck lu f t noch zu heifi. Eine weitere 
Mogl ichkeit i s t , daiJ die akt ive Flache der Detektoren be im Probenwechsel m i t den Fingern 
oder der K a n t e eines MetaJlplattchens ber i ihrt wurde. U m die Q u a l i t a t der aufgenommenen 
Spektren sicherzustellen, wurde die Auflosung regelmafiig i i b e r p r i i f t , zu schlechte Detek-
toren wurden ausgetauscht und die am Detektor angelegte Spannung wurde nachgeregelt. 
Nach r u n d der Hal f te der Strahlzeit wurden die Detektoren m i t Isopropanol gesaubert, was 
eine deutliche Verbesserung brachte. 
Die Nachweiswahrscheinhchkeit f i i r a-Teilchen ist 35% von 47r, daraus resultieren 70% 
Efficiency f i i r die Detekt ion eines Spaltfragments. F i i r den Nachweis eines a-Teilchens 
von der Detektoroberflache ist die Wahrscheinlichkeit 50%, wahrend eine Spaltung von der 
Detektoroberflache auf jeden Fall nachgewiesen w i r d (e = 1). „Von der Detektoroberflache" 
bezieht sich dabei auf den Zerfall von Kernen, die durch Riickstofi aus der Probe dor th in 
gelangt sind. 
H i e r m i t kann m a n die Nachweiswahrscheinhchkeiten f i i r best immte Ereignistypen be-
rechnen: Sowohl ^^^Ha als auch ^^^Ha gehen durch a-Zerfal l i n ihre Tochter ^^ ®Lr und 
^^^Lr i iber [ K r a 9 2 ] . Die beiden Hahniumisotope sowie ^^^Lr konnen dari iberhinaus durch 
Spontanspaltung zerfallen. 
Die Nachweiswahrscheinlichkeiten f i i r verschiedene Ereignistypen sind i n Tabelle 13 
zusammengefafit. Der interessante Tei l des Spektrums liegt zwischen 8.3MeV und 8.75 M e V 
entsprechend der a-Energien der betei l igten Isotope. M a n kann zwischen verschiedenen 
Gruppen von a-Energien unterscheiden : 
8.300 M e V < E„ < 8.400 M e V =^ '^^Ea 
8.400 M e V < E„ < 8.530 M e V '^'YLa.^'^Lx 
8.530 M e V < < 8.675 M e V = 
8.675 M e V < E« < 8.735 M e V = 258Lr 
Es ist nicht mogi ich, zwischen Einzelereignissen von ^®^Ha und 2 B 8 , 2 5 9 J^J . .^^  differenzieren, da 
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R u n Chemie Jet TB [S] T«p [s] Elutionszeit [s n* a's SF's 
A N b / P a K B r 53.7 15 /7 /12 /9 
A / N b 61.0 99 1 4 
A / P a 66.6 100 0 1 
B Aceton K B r 39.1 46.4 18/12 155 5 3 
C „friihes" Nb K B r 38.5 57.2 18/15 149 2 2 
D Pa K B r 36.2 53.6 18/12 110 0 1 
E Aceton K B r 39.2 49.4 18/12 165 2 4 
J „friihes" Nb K C l 51.8 58.1 18/12 127 2 1 
K B r 51.8 58.0 18/12 114 2 0 
Tabelle 14: Zusammenfassung der DIBC-Runs. Zur Erklarung der Elutionszeiten siehe 
Text, n*: Anzahl der gemessenen Fraktionen 
die Abstande zwischen den a-Energien i m Bereich des Auflosungsvermogens der Detektoren 
liegen. 
F i i r die Suche nach dem neuen Isotop ^^^Ha sollte eine neu entwickelte Mefikammer 
zur on-line-a-Spektroskopie eingesetzt werden [Sea 92]. Der Aufbau dieser K a m m e r ist i m 
Deta i l i n K a p i t e l 12 beschrieben. Die Messung erfolgt dabei d i rekt aus dem Eluat der a-
HIB-Trennungen . W i e die Ergebnisse von Vorversuchen zeigten, war bei der eingestellten 
Fliissigkeitsdicke von 23/ im nur eine Auflosung i m Bereich von einigen hundert keV zu 
erwarten. Da die chemische Trennung aber sehr selektiv i s t , war zu erwarten, dafi praktisch 
alle a-Ereignisse oberhalb von etwa 7 M e V auf H a h n i u m zuri ickzuf i ihren sind. Somit 
sollte m a n i m Bereich zwischen sieben und neun M e V a-Zerfalle von H a h n i u m und seiner 
Tochter Lawrenc ium beobachten konnen. U m diese Annahme zu i iberpr i i f en , wurde bei 
der Produktionsenergie f i i r '^ ^^Ha ein Testlauf durchgef i ihrt , dessen Ergebnisse i n Abschni t t 
5.5.4 und K a p i t e l 6.5 zusammengefafit sind. 
5.3.3 DIBC-Chemie mit ^^2,263ji^ 
Bei der Hahnium-Strahlze i t am 88"-Cyclotron des L B L wurden vier verschiedene Exper i -
mentserien durchgef i ihrt , das ergab insgesamt 1019 Zyklen aus Bestrahlung, Trennung und 
Messung. 
Zunachst wurde eine Trennung durchgefi ihrt , die eine Unterscheidung zwischen niob-
und pro tac t in iumahnl i chem Verhalten des Hahniums erlauben sollte. Nach der E x t r a k t i o n 
i n D I B C aus konzentrierter H B r (15 s) folgte die E l u t i o n m i t 6 M HCl /0 .0002 M H F . U m die 
Dekontaminat ion von den Ac t in iden zu verbessern, wurde das Eluat zunachst 7 s lang i n 
den A b f a l l gepumpt , anschliefiend wurde f i i r 12 s eine Niob f rakt i on gesammelt. Schliefilich 
wurde 9 s lang das P r o t a c t i n i u m m i t 0.5 M H C l gestrippt. I n dieser Serie ( R u n A ) wurden i n 
hundert Einzel versuchen i n der Niobfrakt ion ein a-Ereignis und vier Spaltungen detekt iert , 
die sich dem Zerfall von ^^ '^^ ^^Ha zuordnen lassen. I n der P r o t a c t i n i u m f r a k t i o n wurde 
eine Spaltung beobachtet. Verglichen m i t der erwarteten Produkt ionsrate , die auf dem 
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bekannten Querschnitt bei 99 M e V Projekti lenergie , 8.3 ± 2 . 4 n b [Kra89] basierte, erschien 
das u m mindestens einen Faktor zwei zu wenig. 
5.3.3.1 Acetonstrips U m zu uberpri i fen, ob die Extrakt ionsbedingungen r i c h t i g ge-
w a h l t waren, wurde eine Versuchsreihe m i t Aceton durchgef i ihrt . Hierbe i wurde nach der 
E x t r a k t i o n aus konzentrierter H B r (18 s) die orgarusche Phase m i t Aceton von der Saule 
gewaschen. Dabei w i r d die gesamte extrahierte A k t i v i t a t von der Saule geholt, so dafi m a n 
erkennen kann, ob Elut ions - oder Extrakt ionsbedingungen richtig gewahlt sind. Dieses 
Verfcdiren war bereits bei den T i O A - E x p e r i m e n t e n 1988 zum Einsatz gekommen [Kra89 ] . 
Bei der Ausarbe i tung der Nb /Pa -Trennung wurde von einem Verhalten des Hahniums 
ausgegangen, das zwischen dem von Niob und P r o t a c t i n i u m l iegt , so wie es auf G r u n d 
des Extrakt ionsverhaltens i n T i O A zu vermuten gewesen ware [ K r a 8 9 ] . F i i r die stark 
reduzierte Ausbeute i n R u n A gibt es verschiedene Erklarungen: 
- H a h r u u m w i r d vor dem Niob eluiert und k o m m t bereits wahrend des Zwischenspiilens 
von der Saule. 
- Es w i r d auf der Satde festgehalten und die Elut ionsposi t ion l iegt h inter der von 
P r o t a c t i n i u m . 
- Es werden mehrfach negativ geladene Bromokomplexe des Hahruums gebildet, die 
rucht i n D I B C extrahiert werden konnen. 
I n der ersten Serie Acetonstrips (Run B) wurden i n 83 Versuchen ( R u n B b ) drei A l -
phazerfalle und drei Spaltungen registriert . Dazu kommen noch zwei weitere a-Ereignisse 
wahrend der ersten 72 Trennungen (zwei Magazinpaare - 1 0 % ; R u n Ba ) . Wegen Proble-
men m i t der Mefielektronik sind die zugehorigen RAGS-Files verlorengegangen, so dafi 
nur noch die ungefahre Energie, nicht aber die Lebensdauer ( „kurz") der beiden Zerfalle 
bekannt i s t . Dari iberhinaus fehlen alle anderen In format ionen , wie zum Beispiel Strahl in -
tegral , Mefizeiten und Anzahl der „guten" Trennungen. I n einer zweiten Experimentserie 
unter ansonsten gleichen Bedingungen (Run E) wurden i n 165 Einzelversuchen zwei A l -
phazerfalle u n d vier Spaltungen detekt iert . Wenn man f i i r Strahl integra l , Sammelzeit und 
Mefizeit bei R u n Ba die M i t t e l w e r t e von Bb und E einsetzt, so erhalt m a n f i i r die Ace-
tonstr ips einen Wirkungsquerschni t t von 3.7 ± 2.2 nb. Dieser Wert s t i m m t gut m i t dem 
f i i r die N iob f rakt i on aus R u n A best immten Querschnitt i iberein. Vergleicht m a n m i t dem 
tatsachlichen Querschnitt , so ergibt sich eine Extraktionsausbeute von r u n d 45%. 
5.3.3.2 „FriihLe" Niob-Praktionen I n der d r i t t e n Versuchsreihe sind wieder zwei 
Runs zusammengefafit (C und J ) , i n denen untersucht wurde, ob H a h n i u m unter 
Umstanden vor dem Niob eluiert w i r d . Zu diesem Zweck wurde der sogenannte „Vor-
l a u f der N iob f rakt i on betrachtet , dessen Lage i n A b b . 35 durch den horizontalen Balken 
markiert ist. U n m i t t e l b a r nach der Aufgabe aus konzentrierter H B r (18 s) wurde f i inf -
zehn Sekunden lang das „friihe" Niob m i t 6 M HCl /0 .0002 M H F eluiert . I n 390 Tren-
nungen wurden sechs a- und drei Spaltereignisse beobachtet, die m a n dem Zerfall von 
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A b b i l d u n g 35: Chromatogramm eines Tracerversuchs mit Eu, Zr, Nb und Pa. Die Aktivitdt 
wurde durch eine Schleife aufgegeben, daraus resultiert die lange Totzeit. Der waagerechte 
Balken indiziert die Lage der ,frv,hen" Nb-Fraktion. 
262,2632g^ zuordnen kann. Bei r u n d einem D r i t t e l dieser Trennungen wurde Kaliumchlorid 
als Clustermater ia l eingesetzt. Die dabei angelieferte Chloridmenge f i i h r t unter den ge-
gebenen Umstanden zu massiven Ausbeuteverlusten be im Niob , wahrend be im H a h n i u m 
kein sigiufikanter Unterschied zwischen der E x t r a k t i o n m i t K C l und K B r als Jetmater ia l 
zu beobachten war. 
5.3.3.3 Protactiniumchemie Z u m Schlufi wurde noch e inmal die Verte i lung des ex-
trahier ten Hahruums zwischen Niob- und P r o t a c t i i u u m f r a k t i o n betrachtet . Es wurden 110 
Trennungen m i t einer Protact iniumchemie gefahren, wobei m i t 0.5 M H C l eluiert wurde 
( R u n D ) . Dabei konnte eine Spaltung nachgewiesen werden, das entspricht dem Ergebnis 
i n der P r o t a c t i n i u m f r a k t i o n von R u n A . I n beiden Fal len kann nicht ohne weiteres davon 
ausgegangen werden, dafi das beobachtete Ereignis tatsachlich vom Zerfal l eines H a h n i u m -
atoms s t a m m t , da bei einzelnen Spaltfragmenten keine Zuordnung mogi ich is t . 
5.3.3.4 Effektive Wirkungsquerschnitte F i i r die einzelnen Versuchsreihen m i t 
D I B C als E x t r a k t i o n s m i t t e l wurden effektive Wirkungsquerschnitte bes t immt . Dies ge-
schah sowohl von H a n d nach Gleichung 14 als auch n u t Hi l fe des Programms Q U E R , wo-
bei gleichzeitig eine voUstandige Fehlerrechnung durchgefi ihrt wurde. Die dort definierten 
Parameter Xi und ihre Fehler Axi sind i n TabeUe 15 zusammengefafit. 
Da die eigentUche chemische Ausbeute nicht bekannt war, wurde bei Cjch die Jetaus-
beute E j m i t den Ausbeuten beim Ablosen der A k t i v i t a t von der F r i t t e und be im E i n -
dampfen (jeweils 90%) kombin ier t . F i i r Sj wurden die Werte benutzt , die sich aus den 
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Parameter Symbol S i 
A n z a h l der Versuche X 1019 2 
A n z a h l der Ereigrusse N 30 1 
Strahl integra l / 0.112341C 0.0112341C 
chem. u n d Jetausbeute 0.4867 0.0730 
Trennzeit ta 55.4 s 6s (1.5s) 
Bestrahlungszeit h 44.6 s 7.1s (1.5s) 
A l t e r des Targets I T 11.8d 6.2 d (0.5 d) 
A n z a h l Targetatome ( t = 0 ) Nto 1.31E+18 4.84E+15 
t i / 2 des Hahniums 34 s 3s 
t i / 2 des Targets 330 d 5 d 
Nachweiswahrscheinhchkeit 0.7 0.07 
Faktor f 3.57E-17 8.01E-19 
Tabelle 15: Die Parameter Xi zur Berechnung des effektiven Wirkungsquerschnitts. Als 
Beispiel wurden die Zahlenwerte fiir die Summe aller DIBC-Runs benutzt. Wenn bei Axi 
zwei Werte angegeben sind, so bezieht sich die Zahl in Klammem auf die Einzelruns; fur 
weitere Erlduterungen siehe Text in Abschnitt 5.S.S.4 und 1.4.1-
regelmafiig durchgef i ihrten AusbeutekontroUen („Yield Checks") ergeben. Benutzt man 
stattdessen die „mittlere" Jetausbeute von 45 ± 15%, so ergeben sich teilweise erhebliche 
Abweichungen. Bei den zusammengefafiten Runs wurden f i i r die einzelnen Parameter je -
weils die gewichteten M i t t e l w e r t e aus den Einzelruns und deren Fehler verwendet. Die 
hieraus resultierenden Fehler des Querschnitts , Aa, liegen typischerweise zwischen sechzig 
u n d siebzig Prozent. Da A a sich erfahrungsgemafi zwischen dreifi ig und f i infz ig Prozent 
bewegt, kann m a n die berechneten Fehler als obere Grenze f i i r A a betrachten. 
Aus den so berechneten Wirkungsquerschni t ten , die i n Tabelle 16 zusammengefafit s ind, 
kann m a n dann durch Vergleich m i t dem „tatsachlichen" Wert von 8.3 ± 2.4 nb [Kra89] 
d i rekt die chemische Ausbeute best immen. 
5 .3 .3 .5 Zusammenfassung I n Tabelle 16 sind noch e inmal die verschiedenen Versuche 
m i t D I B C als E x t r a k t i o n s m i t t e l zusammengefafit. Der efFektive Wirkungsquerschni t t i n 
den Acetonstr ips , die j a die gesamte extrahierte A k t i v i t a t erfassen, l iegt deut l i ch unter dem 
L i t e r a t u r w e r t von 8.3 ± 2.4 nb. Das H a h n i u m w i r d also unter den Aufgabebedingungen 
nur zu r u n d 45% extrah ier t . 
Der Querschnitt i n der N iob -Frakt i on von R u n A s t i m m t prakt isch m i t dem der Aceton-
strips i ibere in . Das bedeutet, dafi bei dieser Chemie das extrahierte H a h n i u m vol lstandig 
eluiert wurde , wahrend es bei den „friihen" Niobfrakt ionen nur zum Tei l erfafit w i r d . Auch 
die sehr niedrigen effektiven Wirkungsquerschnit te i n den P r o t a c t i n i u m f r a k t i o n e n von R u n 
A und D s t immen i ibere in , wobei die Einschrankung gemacht werden muf i , dafi die beiden 
dort beobachteten Ereignisse nicht m i t Sicherheit dem Zerfal l von H a h n i u m zuzuordnen 
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Ckemie Runs n* N** a [nb 
Acetonstrips B , E 320 14 3.7 ± 2 2 
Niob A / N b 99 5 3.6 ± 2 6 
„frtihes" N b C, J 390 9 2.0 ± 1 4 
Niob , alles A / N b , C, J 489 14 2.5 ± 1 2 
P r o t a c t i n i u m A / P a , D 210 2 0.8 ± 0 9 
Alles A - E, J 1019 30 2.4 ± 1 6 
Tabelle 16: Zusammenfassung der effektiven Wirkungsquerschnitte. n*; Anzahl der Versu-
che; N** .Anzahl der Ereignisse (a-{- SF) 
sind, da nur Spaltungen beobachtet wurden. 
5 .3 .4 a - H I B - C h e m i e 
Die E n t w i c k l u n g der selektiven Abtrennung von Elementen der f i in f ten Hauptgruppe durch 
lonenaustausch und Komplex ierung m i t ungepufferter a -Hydroxi isobuttersaure , a - H I B , ist 
Bestandtei l der Dissertation von H.P. Z immermann [Z im92] . Dabei wurde davon ausge-
gangen, dai3 lonen umso besser komplexiert werden, je hoher ihre Ladung is t . Das heif it , 
dafi H a h n i u m , wenn es lonen vom T y p Me^+ b i ldet , starker komplexiert w i r d als drei - oder 
vierwertige Metal l ionen. Dementsprechend sollte H a h n i u m als K o m p l e x m i t f i in fwert igem 
Zentral ion bei der Aufgabe durchlaufen, wenn man es i n einer a - H I B - L 6 s u n g von geeig-
neter Konzentrat ion auf eine Kationenaustauschersaule g ibt . Vierwert ige lonen (Element 
104) u n d i n noch starkerem Mafi die dreiwertigen Ac t in iden werden dagegen auf der Saule 
festgehalten. 
Nach manuellen HPLC-Versuchen wurde das Verfahren an A R C A I I implement ier t . 
Ordine-Versuche wurden m i t i^s-iTorpg^ durchgef i ihrt , das am U N I L A C der GSI produziert 
wurde [Z im90 ] , sowie am T R I G A Mainz m i t kurzlebigen Niobisotopen, die bei der Spaltung 
entstehen. 
Nach einer M i n u t e Bestrahlungszeit wurden die Reaktionsprodukte i n ungepufFerter 
0.05 M a - H I B gelost und iiber einen Kationenaustauscher eluiert . Dabei wurde das Aus-
tauscherharz ( A m i n e x A6) i n 1.6 x 8 m m grofien Saulen eingesetzt. I n weniger als 4 s 
werden bei einem Fluf i von 1 m l / m i n mehr als neunzig Prozent der aufgegebenen A k t i v i t a t 
e luiert . Das kleine Elut ionsvolumen von nur 50 fA kann schnell eingedampft werden, so dafi 
r u n d vierzig Sekunden nach Bestrahlungsende m i t der Messung begonnen werden kann. 
Diese Trennung wurde bei den Versuchen am L B L angewandt, u m ^® '^^ ®^Ha abzutren-
nen. Neben einer kleinen K o n t a m i n a t i o n durch ^''^Cf, das vom Target abgesputtert und 
rein mechanisch durch die Saule gewaschen wurde, und eirugen Zerfallen, die auf B i smut -
und Poloruumisotope zuri ickzufi ihren sind, sieht man i n dem sehr sauberen Spektrum prak-
tisch nur a-Ereignisse, die auf den ZerfaU von ^^'•'^^Ea. und deren Tochter 2B8,259LJ. ^uj^ck-
zufi ihren sind. Diese Zuordnung w i r d durch die Halbwertszeiten der Tochter der neun 
beobachteten korrel ierten Paare bestatigt . 
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Wegen der ausgezeichneten Dekontaminat ion ist die a - H I B - C h e m i e besonders gut zur 
Isol ierung von Hahniumproben f i i r spektroskopische Untersuchungen geeignet. Dar i iber -
hinaus wurde sie erfolgreich bei der Suche nach dem neuen Isotop ^^^Ha eingesetzt [Sea 92]. 
Das kleine Vo lumen der abgetrennten H a h n i u m f r a k t i o n ermoglicht es auch, d i rekt auf 
die akt ive Flache eines PIPS-Detektors zu eluieren. U m eine verni inft ige Energieauflosung 
zu gewahrleisten, darf die Dicke der Fliissigkeitsschicht einige M i k r o m e t e r nicht i iberschrei-
ten. Das zur Verf i igung stehende Volumen w i r d demnach durch die maximale Schichtdicke 
u n d die Flache des Detektors vorgegeben. I n der f i i r diese Zwecke entwickelten Mefizelle, 
deren K o n s t r u k t i o n i m K a p i t e l 12 ausf i ihrl ich beschrieben is t , w i r d der Abs tand durch 
Verschieben eines Titanstempels var i iert . Die Dicke des Fliissigkeitsfi lms w i r d m i t Hil fe 
von i n d u k t i v e n Mefitastern eingestellt, das entstehende Vo lumen w i r d durch einen Si l ikon-
g u m m i r i n g abgedichtet. 
Z u m Einsatz m i t der a - H I B - C h e m i e wurde eine Schichtdicke von 23 fim eingestellt, das 
ergibt ein Volumen von 5 6 / i l . Dieses Volumen geniigt , u m die eluierte H a h n i u m f r a k t i o n 
aufzunehmen. I n Vorversuchen m i t ^^^Bi/Po-Losungen wurde eine a-Energieauflosung von 
r u n d 500 M e V erreicht. 
Bei den Hahniumexper imenten wurde i n R u n L die eluierte A k t i v i t a t i n die Zelle ge-
p u m p t u n d eine M i n u t e lang gemessen. I n 392 Exper imenten wurden elf Alphazerfal le 
und neun Spaltereignisse registr iert . Basierend auf dem bekannten Wirkungsquerschni t t 
und unter Annahme einer Nachweiswahrscheinhchkeit von 50% von 47r ha t te m a n achtmal 
so viele Ereignisse erwartet . Die deutl ich reduzierte Effizienz ist m i t Sicherheit dadurch 
bedingt , dafi die Oberflache des Detektors nicht plan war. Dieser U m s t a n d f i ihr te dazu, 
dafi das efFektive Volumen der Mefizelle deutl ich kleiner war als angenommen. 
5.3.5 TiOA-Chemie 
Diese Exper imente b i lden den zentralen Teil der Dissertation von H.P. Z i m m e r m a n n . Ihre 
Ergebnisse werden hier nur kurz referiert , da sie als erste systematische Versuche zur Che-
mie des Hahniums die Basis f i i r alle folgenden Experimente bi lden. Die Ergebnisse der 
1988 am L B L durchgef i ihrten Versuche sind bereits i n der E in l e i tung zu diesem Kap i te l 
beschrieben, f i i r Details sei auf [ K r a 8 9 , Z im92] verwiesen. 
Bei den 1990 durchgef i ihrten Experimenten wurde die R i i ckex t rakt i on m i t 0.5 M H C l 
aus T i O A betrachtet , nachdem bisher immer bei wesentlich hoheren Konzentrat ionen gear-
beitet wurde [ K r a 8 9 ] . A h n l i c h wie i n 10 M H C l hat man die Mogl ichkeit einer getrennten 
E l u t i o n von Niob und P r o t a c t i n i u m . Auch hier wurden die Trennbedingungen zunachst i n 
manuellen HPLC-Versuchen o p t i m i e r t , bevor die Chemie auf A R C A I I i ibertragen wurde. 
Es zeigte sich, dafi bei den Standardmagazinen m i t dem Saulenmafi 1.6 x 8 m m keine be-
friedigende Trennung zu erreichen waren. Erst der Einsatz von 23 m m langen Saulen 
brachte eine ausreichende Trennleistung, die durch Redukt ion des Flusses auf 0 .51/min 
weiter verbessert werden konnte. 
Nach der Aufgabe m i t 12 M H C I / O . O I M H F oder reiner 10 M H F wurde m i t 0.5 M 
H C I / O . O I M H F eine P r o t a c t i n i u m f r a k t i o n eluiert . Anschliefiend wurde das Niob m i t 4 M 
H C 1 / 0 . 0 2 M H F gestr ippt . Da i n der Niob frakt ion i n 126 Exper imenten keine dem Zerfall 
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von H a i i n i u m zuzuordnenden Ereignisse auftraten, wurde i n den weiteren Exper imenten 
auf den Str ip des Niobs verzichtet und stattdessen zwei Pro tac t in iumfrakt i onen eluiert 
( f r i i h / s p a t ) . Der Schn i t tpunkt zwischen den beiden Frakt ionen wurde dabei sukzessive 
nach vorne verschoben, u m die Elut ionsposit ion des Hahniums genauer zu best immen. 
Die Ergebnisse dieser Versuche sind i n Tabelle 17 zusammengefafit. Innerhalb des Feh-
lers s t i m m t die Elut ionsposit ion des Hahniums m i t der des Protac t in iums i ibere in , unter 
Umstanden ist sie sogar leicht nach vorne verschoben. 
R u n Versuche Frakt ion Elutionszeit s a's SF's 
F 126 Pa 8.3/13.8 3 3 
Nb 10.5 0 0 
G 179 Pa, f r i i h 11.0 8 1 
Pa, spat 9.4 0 1 
H 71 Pa, f r i i h 8.9 1 0 
Pa, spat 7.4 0 0 
I 225 Pa, f r i i h 6.4 4 4 
Pa, spat 7.4 4 9 
Tabelle 17: Zusammenfassung der TiOA-Versuche. In Run F wurde die Elutionszeit fiir 
das Pa nach rund der Hdlfte der Versuche verldngert. In den Runs F und I wurde jeweils 
ein korreliertes Paar beobachtet, die Tochter sind nicht mitgezdhlt. 
5.3.6 Gaschemie 
I m Rahmen der internat ionalen KoUaboration zur Untersuchung der chemischen Eigen-
schaften des Hahniums wurden unter der Federfiihrung der Schweizer Gruppe Versuche zur 
Chemie des Hahniums i n der Gasphase durchgefi ihrt . M i t Hil fe isothermer Gaschromato-
graphie wurde das Verhalten von H a h n i u m b r o m i d und -chlor id i n einem m i t K a l i u m c h l o r i d 
bedampften, leeren Quarzrohr untersucht [Nai89 , Gag92, Gag91a]. Als charakteristische 
Grofie diente die Temperatur , bei der noch die Halfte der eingesetzten H a h n i u m a k t i v i t a t 
das Ende der Chromatographiesaule erreicht (T50). 
I n der GC-Einhe i t wurden die vom Gasjet angelieferten A k t i v i t a t e n auf einem Quarz-
woUepfropfen abgeschieden. Bei einer Temperatur von 900°C werden die KCl -C luster ver-
dampft und die A k t i v i t a t setzt sich m i t dem zugespeisten Reaktivgas u m . Hierzu wurden 
H C l , H B r und H B r / B B r a eingesetzt. Die dabei entstehenden Halogenide kommen i n den 
isothermen Tei l des Ofens, dessen Temperatur zwischen 200 und 700°C vari iert wurde. Die 
Verweildauer der MolekiUe i m Chromatographierohr ist abhangig vom Ausmafi ihrer Wech-
selwirkung m i t der Oberflache. Nach dem Passieren der Saule werden die Moleki i le i n der 
Recluster-Einheit erneut an KCl-Aerosole angelagert und von einem zweiten Gasjetsystem 
zur Detektoreinheit t ransport ier t , wo sie auf einem Magnetband abgeschieden werden. Die 
A k t i v i t a t w i r d dann nacheinander i n sechs Zahlkammern vor 450mm^-PIPS-Detektoren 
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t ranspor t i e r t , wo wahrend eines Mel5intervalls a.- und Spaltereignisse registr iert wurden. 
M i t diesem Aufbau w i r d die Bes t immung von Halbwertszeiten erleichtert . 
I m Exper iment gab es Probleme m i t B ismut und Po lon ium, die i n Transferreaktionen 
m i t einer Ble iverunreinigung i m Target gebildet wurden . Vor al lem ^^^""Po und 2i27npQ 
machten sich unangenehm bemerkbar, weil sie ahnliche a-Energien wie die betrachteten 
H a h n i u m - u n d Lawrenciumisotope haben. H i n z u k o m m t , dal3 sie als leichtf l i ichtige Ele-
mente ohne weiteres die Chromatographiesaule durchqueren, so dafi sie kaum abgereichert 
werden konnen. Aus diesem G r u n d konnten nur die Spaltspektren ausgewertet werden. 
Hierbei muf i der durch ^^®Fm induzierte Spal tuntergrund beri icksichtigt werden, vor allem 
bei 99 M e V Projekt i lenergie . E i n Zweikomponentenfit ergab f i i r die kurze Komponente eine 
Halbwertszeit von 2 8 ± 8 s, die m i t der von ^® '^^ ®^Ha kompat ibe l ist . N i m m t m a n eine chemi-
sche Ausbeute von 60 ± 20% an, so erhalt man einen Bi ldungsquerschnitt von 4.1 ± 2.6 nb, 
i n Ubere ins t immung m i t dem L i t e r a t u r w e r t von 8 .3±2.4 nb bei einem Spaltzweig von 50%, 
der j a beide Hahniumisotope erfafit. 
Das Bandsystem der G C - A p p a r a t u r wurde auch zur Suche nach dem neuen Isotop ^®^Ha 
eingesetzt, wobei die vom Gasjet angelieferte A k t i v i t a t ohne Einsatz des Chemieteils d irekt 
auf dem Band abgeschieden wurde. I n diesem Versuch wurden Mefi interval le von zehn 
Sekunden gewahlt , so dafi der Zerfall der angelieferten A k t i v i t a t jeweils i iber eine M i n u t e 
verfolgt werden konnte. A u c h bei der niedrigeren Einschufienergie von 93 M e V waren die 
K o n t a m i n a t i o n e n durch B i s m u t und Polo iuum noch so stark, dafi nur die Spaltspektren 
analysiert werden konnten. Bei den kurzen Mefizeiten gibt es keine Probleme mehr m i t 
U n t e r g r u n d aus dem Zerfall von ^^®Fm. Der Vorlaufer des Fermiums, ^^®Md, spielt ebenfalls 
keine RoUe mehr, da sich dessen Bildungsquerschnitt be im Ubergang von 99 auf 93 M e V 
u m den Faktor f i i n f reduziert [Cha87] . 
5.4 E r g e b n i s s e d e r c h e m i s c h e n T r e n n u n g e n 
5.4.1 DIBC-Chemie 
Die beobachteten 14 a-Ereignisse und 16 Spaltungen haben Halbwertszeiten und /oder Le-
bensdauern, die m i t den bekannten Zerfallseigenschaften von ^®^Ha [Gre88, K r a 8 9 , Zva74] 
und ^^^Ha [Kra92] i ibere inst immen. Die entsprechenden Daten sind i n Tabelle 18 zusam-
mengestellt . M i t einer Detektorgeometrie von 35% von 47r wi i rde m a n bei den 14 beobach-
teten Alphaereignissen 2.3 korrel ierte Paare erwarten. Die Tatsache, dafi keine beobachtet 
wurden steht hierzu nicht i m Widerspruch, wenn man von der Stat i s t ik kleiner Zahlen 
ausgeht; m i t Poisson-Statistik erhalt man f i i r die Nichtbeobachtung eines korre l ierten Paa-
res eine Wahrscheinlichkeit von zehn Prozent. Das Summenspektrum der DIBC-Versuche 
zeigt A b b . 36. 
Die effektiven Wirkungsquerschnit te f i i r ^^^'^^^Ha i n den Niob -Frakt ionen und den Ace-
tonstr ips sind deut l i ch niedriger als die fr i iher best immten 8.3 ± 2.4 nb [ K r a 8 9 ] , welche die 
P r o d u k t i o n beider Isotope umfaCt. Betrachtet m a n die Ergebnisse aller DIBC-Versuche, 
so lassen sich folgende Aussagen machen: 
Aus dem scheinbaren Wirkungsquerschnit t der Acetonstrips , die j a die gesamte extra-
hierte A k t i v i t a t erfassen, ergibt sich eine Extraktionsausbeute von weniger als 50%. D a m i t 
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R u n Detektor Energie Lebensdauer Zuordnung 
[MeV] [s] 
R u n A - N b 7 8.713 69.48 
Acetonstrips 3 8.50" k u r z " 262Ha / " »Lr 
7 8.48" k u r z " 2 « H a / " « L r 
9 8.512 1.35 2 « 2 H a / " 9 L r 
4 8.572 6.55 2 " H a / " « L r 
10 8.432 3.23 
3 8.451 6.55 2 « 2 H a / " 9 L r 
5 8.543 0.05 ^ " H a / ^ ' ^ L r 
„friihes N b " , K B r - J e t 7 8.340 4.15 ^«3Ha 
7 8.455 144.95 2 « 2 H a / " » L r 
6 8.620 209.15 ^s^-Ha/^^Lr 
4 8.489 35.92 ^ " H a / ^ ' ^ ^ L r 
„friilies N b " , KCl -Je t 6 8.684 135.50 
4 8.353 195.43 2«3Ha 
TabeUe 18: a-Ereignisse mit Energien zwischen 8.S und 8.73MeV. Zur Zuordnung zum 
Zerfall von '^'Ha und 258,259jr^,, siehe auch Abschnitt 5.3.2. Die genauen Lebensdauem und 
Energien der mit " gekennzeichneten Ereignisse gingen wegen eines Fehlers im Datenauf-
nahmesystem verloren 
a-Energie/MeV 
A b b i l d u n g 36: a-Summenspektrum der DIBC-Versuche 
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ist die Extrakt ionsausbeute gegeniiber der N i o b e x t r a k t i o n , die sich typischerweise zwischen 
64 u n d 85% bewegt, nochmals deut l ich reduziert. Die vorliegenden Daten f i i r das H a h n i u m 
und die Ergebnisse der Tracerversuche weisen auf eine Abnahme der Extraktionsausbeute 
i n der Reihenfolge Pa > N b > Ha h i n . 
Bei der R i i ckex t rakt i on i n 6 M HCl/0 .0002 M H F verhalt der extrahierte A n t e i l des 
Hahruums sich wie Niob . Dabei ist i n den „friihen" Niobfrakt ionen ( R u n C, J ) die Hahn-
iumausbeute nochmals deut l ich reduziert . Das deutet darauf h i n , dafi die Elut ionsposit ion 
m i t der des Niobs identisch oder leicht nach h inten verschoben is t . 
Die E x t r a k t i o n i n D I B C ist wegen dessen niedriger Dielektr iz i tatskonstante auf neutrale 
und einfach negativ geladene Metal lkomplexe beschrankt [Mar 72], wahrend polynegative 
Species wie [TaBry]^" oder [NbOBrs]^"" wegen ihrer starken elektrostatischen Wechselwir-
kungen i n der wafirigen Phase zuri ickbleiben. Die Ergebnisse deuten darauf h i n , dafi die 
Tendenz des Hahniums , i n hochkonzentrierten Halogenwasserstoffsauren mehrfach negativ 
geladene Komplexe zu b i lden, starker ist als die des Niobs und wesentlich starker als die 
des Pro tac t in iums . 
5.4.2 TiOA-Chemie 
I n den 1990 durchgef i ihrten Versuchen wurde die R i i ckex t rakt i on von H a h n i u m aus T i O A 
i n 0.5 M H C l / 0 . 0 1 M H F beobachtet i n Erganzung zu den 1988 durchgef i ihrten Exper imen-
ten bei hoheren Saurekonzentrationen. Die bei den einzelnen HCl -Konzentrat i onen e r m i t -
te l ten Elutionsposit ionen kann m a n i n Verteilungskoeffizienten umrechnen. Dies geschah 
sowohl f i i r die neuen Ergebnisse als auch f i i r die 1988 erhaltenen Daten [Z im92a , Z i m 9 2 ] . 
Diese Daten lassen erkennen, dafi keine Ahnl i chke i t zwischen H a h n i u m und Tanta l be-
steht, wahrend das Komplexierungsverhalten von N b , Pa und H a recht ahnl ich ist . Bei 
den hoheren Salzsaurekonzentrationen n i m m t das H a h n i u m eine M i t t e l s t e l l u n g zwischen 
Niob und P r o t a c t i n i u m ein, wahrend es i n 0.5 M H C l mehr dem P r o t a c t i n i u m ahnelt . Dar-
aus lassen sich wiederum Riickschliisse auf die K o m p l e x s t r u k t u r ziehen, da m a n davon 
ausgehen kann, dafi ein ahnliches chemisches Verhalten das Vorliegen ahnlicher S t rukturen 
bedingt und umgekehrt . 
Bei hoheren Saurekonzentrationen ( 4 M H C l , 10 M H C l ) sollten Komplexe vom T y p 
[ N b O C l s ] ' - , [ N b O C U ] - , [ P a O C U ] - oder [Pa(OH)2Cl4] - vorliegen. I n 0.5 M H C l scheint 
das H a h n i u m dagegen wie das P r o t a c t i n i u m starker zur Hydrolyse und B i l d u n g neutraler 
und kationischer Species zu neigen, wobei i m Falle des Protac t in iums Komplexe vom T y p 
[ P a ( 0 H ) 3 ] ^ + , [ P a ( 0 H ) 4 ] + , [Pa (0H)3Cl ]+ und [Pa(0H)4Cl ] gebildet werden [Sch66]. 
5.4.3 a -HIB-Chemie 
W i e bereits i m experimentellen Tei l dargestellt, ist die E l u t i o n m i t ungepufFerter 0.05 M 
a - H I B von Kationenaustauschersaulen ein leistungsfahiges Verfahren, H a h n i u m von Ele-
ment 104 und den Ac t in iden abzutrennen. Die Dekontaminat ion von Mendelev ium und 
F e r m i u m konnte gegeniiber der T i O A - und DIBC-Chemie u m mehr als zwei Grofienord-
nungen verbessert werden. Das Spektrum enthalt 41 a-Ereignisse, die dem Zerfall von 
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262,263Ug^ zuzuordnen sind. Dazu kommen neun korrel ierte Paare von ^^^Ha-^^*Lr-Mutter-
Tochter Ereignissen. Aufierdem wurden 23 Spaltereignisse beobachtet, die dem Zerfal l von 
H a h n i u m zugeordnet werden konnen. Der Gesamtquerschnitt f i i r die B i l d u n g von ^^^'^^^Ha 
aus diesen Daten ist 6.9 ± 3.8nb [Sea92]. Dies s t i m m t i m Rahmen des Fehlers m i t dem 
fr i iher bes t immten Wert von 8.3 ± 2.4 nb [Kra89] i iberein. 
M a n erkennt, dafi H a h n i u m ebenso wie Niob , Tanta l u n d P r o t a e t i n i u m m i t sehr hoher 
Ausbeute von Kationenaustausehersaulen eluiert werden kann. Das ist ein weiterer un -
abhangiger Beweis, dafi Ha^"*" den stabilsten Zustand des Hahniums i n wafiriger Losung 
b i ldet . 
5.4.4 Gaschemie 
I n den Versuchen zur Chemie des Hahniums i n der Gasphase wurde das Adsorptionsverhal-
ten an einer m i t K C l bedampften Quarzoberflache betrachtet . Das H a h n i u m wurde dabei 
m i t den unter gleichen Bedingungen produzierten Homologen Niob u n d Tanta l verglichen. 
Dabei wurde m i t H B r und H B r / B B r a als Reaktivgas gearbeitet. Unter der Annahme, 
dafi alle drei Elemente unter diesen Bedingungen als Pentabromide vorliegen, ergibt sich 
eine grofie Ahnl i chke i t zwischen NbBrs und TaBrs. Dieser Befund ist nicht iiberraschend, 
da die Siedepunkte und Sublimationsenergien dieser Verbindungen nahezu identisch sind. 
HaBr5 w i r d dagegen wesentlich starker an der Saulenoberflache adsorbiert. Dies kann man 
dahingehend interpret ieren, dafi HaBrs weniger fliichtig ist als NbBr5 u n d TaBrs . Dieser 
Befund steht i m Widerspruch zu theoretischen Vorhersagen auf der Basis von re la t i v i s t i -
schen MolekiUorbitalreehnungen [Per 91]. 
Es kann allerdings nicht ausgeschlossen werden, dafi sich i m Falle des Hahniums O x i -
bromide b i lden , die weniger fliichtig sind als die reinen Bromide . Auf fa l l ig i s t , dafi Niob 
bereits nait reinem HBr-Gas fliichtige Bromide b i ldet , wahrend bei der Bromierung von 
Tanta l BBrs zugesetzt werden mufi . Be im H a h n i u m macht es dagegen keinen Unterschied, 
ob als Reaktivgas H B r oder H B r / B B r s eingesetzt w i r d . Versuche m i t H C l ergaben dagegen 
bei einer Temperatur von 700°C keinen Hinweis auf fliichtige Hahniumehlor ide . 
5.4.5 Zusammenfassung und Interpretationsversuch 
Fafit m a n noch e inmal die Ergebnisse der bisher durchgefuhrten Versuche zur Chemie des 
Hahniums zusammen, so erkennt man sowohl Gemeinsamkeiten m i t den Homologen Niob 
u n d Tanta l als auch Unterschiede, die sich m i t den i ibl ichen Erklarungsansatzen nicht ohne 
weiteres deuten lassen. 
Typische Gruppeneigenschaften wie die Adsorpt ion an Glas aus salpetersaurer Losung 
[Wei 87, Gre88] u n d das Verhalten bei der Komplex ierung m i t a -Hydrox i i sobutyrat und 
anschliefiender E l u t i o n vom Kationenaustauscher [Z im 92] weisen das H a h n i u m als Element 
der f i in f ten Nebengruppe aus. Die formale Einordnung ins Periodensystem der Elemente 
konnte somit bestatigt werden. 
Q u a l i t a t i v s t i m m t auch das Verhalten i n der Gasphase m i t dem der anderen Gruppen-
mitgheder i iberein [Zva70, Zva76, Nai89 , Gag92, Gag91a]. 
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I n wafiriger Losung zeigt das H a h n i u m hingegen ein der i ib l i chen Systematik widerspre-
chendes Verhalten. Dies aufiert sich dar in , dafi es i n seinem chemischen Verhalten nicht 
dem Tanta l ahnelt , was sich zuerst bei der E x t r a k t i o n i n M I B K zeigte: Unter Bedingungen, 
bei denen Tanta l extrahiert w i r d , verbleibt das H a h n i u m i n der wafirigen Phase, ebenso 
wie Niob u n d P r o t a c t i n i u m [Gre88] . 
A u c h i m T i O A - S y s t e m gleicht das Verhalten des Hahniums dem von Niob und Protac-
t i r u u m , wahrend keine Ahnl i chke i t zum Tanta l besteht [Z im 92a]. Die naheliegende Vermu-
t u n g i s t , dafi das H a h n i u m unter den betrachteten Bedingungen Komplexe v o m gleichen 
T y p wie diese beiden Elemente b i ldet . 
Betrachtet m a n die Ergebnisse, i n denen zwischen niob- u n d pro tac t in iumahnl i chem 
Verhalten differenziert wurde , so zeigt sich, dafi das H a h n i u m sich abhangig von den 
aufieren Bedingungen sowohl mehr wie Niob als auch mehr wie P r o t a c t i n i u m verhalten 
kann: 
I m System T i O A / H C l ( H F ) ist das Verhalten des Hahniums i n 4 M H C l / 0 . 0 2 M H F nicht 
von dem von Niob und P r o t a c t i n i u m zu unterscheiden, wahrend es i n 10 M HCl /0 .025 M H F 
eine M i t t e l s t e l l u n g zwischen den beiden anderen Elementen e i n n i m m t . Geht man zu 0.5 M 
H C l / 0 . 0 1 M H F i iber , so ahnelt das Verhalten des Hahniums mehr dem des Protact in iums 
[Z im 92]. 
I m i n der vorliegenden A r b e i t untersuchten D I B C / H B r - S y s t e m zeigt das H a h n i u m eine 
Tendenz zur B i l d u n g mehrfach negativ geladener Komplexe , deren Stab i l i ta t i n der Reihen-
folge Pa < N b < H a z u n i m m t . Dies zeigt sich i n einer stark reduzierten Extraktionsausbeute 
von nur r u n d 45 %. Der extrahierte A n t e i l des Hahniums verhalt sich dagegen niobahnl ich. 
I m Gegensatz zu theoretischen Voraussagen auf der Basis relativistischer M o l e k i i l o r b i -
talrechnungen [Per 91a, Per 91b, Per 91c] zeigt das H a h n i u m bei der isothermen Gaschroma-
tographie eine geringere Fl i i cht igke i t als die entsprechenden B r o m - u n d Chlorverbindungen 
seiner Homologen Niob und Tanta l [Gag92, Gag91a]. Dies g i l t allerdings nur unter der 
Voraussetzung, dafi das H a h n i u m unter den Bedingungen des Experiments als Pentabromid 
oder Pentachlor id vorl iegt , da auch die Mogl ichkeit zur B i l d u n g von Oxohalogeniden vom 
T y p HaOBra oder HaOCla besteht. Welche Spezies tatsachlich vorgelegen hat , lafit sich 
nicht nachvollziehen, da vermut l i ch nicht unter absolutem Sauerstoffausschlufi gearbeitet 
werden konnte. Die V e r m u t u n g , dafi H a h n i u m unter Umstanden bevorzugt sauerstoffhal-
tige Spezies b i lde t , w i r d durch die Ergebnisse relativistischer MolekiUorbitalreehnungen 
u n t e r s t i i t z t , die eine hohe Stabi l i tat f i i r H a = 0 - D o p p e l b i n d u n g e n voraussagen.[Per 91c]. 
Die Tendenz des Hahniums zur Ausbi ldung von Doppelbindungen zum Sauerstoff pragt 
auch sein Verhalten i n wafirigen Systemen. Die beobachtete Ahnl i chke i t zu Niob und 
P r o t a c t i n i u m sowie die deutliehen Unterschiede zum Tanta l , die die eigentliche Uberra-
schung bei den Versuchen darsteUen, lassen sich i iber den Vergleich des Komplexbi ldungs-
verhaltens der betrachteten Elemente zumindest ansatzweise interpret ieren . 
Die ausgepragte Ahnl i chke i t des chemischen Verhaltens der drei Elemente Niob , Protac-
t i n i u m und H a h n i u m legt die Vermutung nahe, dafi alle drei Elemente ahnliche K o m -
plexspezies b i lden [ K r a 8 9 ] . I m vorliegenden Fall waren das Oxohalogenometallate vom 
T y p [ P a O C U ] - , [NbOCls]^'- oder [Pa(OH)2Cl4] - . Diese Annahme w i r d unters t i i t z t durch 
die Ergebnisse relativistischer MolekiUorbitalreehnungen f i i r Hexachloro- u n d Oxochloro-
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komplexe des Typs [MeCle ] " und [ M e O C l 4 ] - [Per 91], die eine ausgepragte Neigung des 
Hahniums zur B i l d u n g von H a = 0 - D o p p e l b i n d u n g e n voraussagen. 
Die bei den Versuchen zur DifFerenzierung zwischen niob- und pro tac t in iumahnl i chem 
Verhalten des Hahniums beobachteten Trends lassen sich dagegen nur auf feine Unter -
schiede i m Komplexierungsverhalten der drei Elemente zuri ickf i ihren. Diese ausf i ihrl ich 
zu diskutieren, wi i rde den Rahmen dieser A r b e i t bei weitem iiberschreiten, so dafi hier 
nur qua l i ta t ive Aspekte betrachtet werden sollen. Dari iberhinaus ist selbst f i i r Niob und 
P r o t a c t i n i u m die A r t der betei l igten Spezies i iberhaupt nicht i m Deta i l bekannt, so dafi 
m a n i n jedem Fall auf Vermutungen und Spekulationen angewiesen ware. Auch das Verhal-
ten von Niob , H a h n i u m und P r o t a c t i n i u m bei der E x t r a k t i o n i n T i O A ist an anderer Stelle 
ausf i ihrl ich behandelt worden [Z im 92], so dafi eine erneute Diskussion an dieser Stelle zu 
weit f i ihren wi i rde , zumal sie keine neuen Erkenntiusse l iefern kann. 
Bei den Versuchen zur E x t r a k t i o n i n D I B C aus konzentrierter Bromwasserstoffsaure 
zeigte sich, dafi die Extraktionsausbeute vom P r o t a c t i n i u m zum H a h n i u m kont inuier l i ch 
a b n i m m t . W a h r e n d das P r o t a c t i n i u m quant i ta t i v i n die organische Phase iibergeht und 
die N i o b e x t r a k t i o n i m m e r h i n noch bei 65 - 85% l iegt , werden nur 30 - 50% des Hahniums 
aus konzentrierter H B r extrahiert . Eine naheliegende Erk larung ist die zunehmende Ten-
denz zur B i l d u n g mehrfach negativ geladener Komplexe i n der Reihenfolge Pa < Nb < Ha. 
Es ist anzunehmen, dafi auch hier sauerstoffhaltige Spezies eine RoUe spielen, insbeson-
dere i m Falle von Niob und P r o t a c t i n i u m , die als harte Lewissauren die harte Base 0^" 
gegeniiber den re lat iv weichen Bromidl iganden bevorzugen sollten. Betrachtet man die 
Extrakt ionsdaten f i i r Niob und P r o t a c t i n i u m , so erkennt man , dafi die E x t r a k t i o n f i i r Niob 
und P r o t a c t i n i u m i m HCl-System etwas fri iher einsetzt als i m HBr-System. Die Niobex-
t r a k t i o n durchlauft i m HCl-System ein M a x i m u m und geht dann wieder zuri ick , was auf 
die B i l d u n g mehrfach negativ geladener Spezies hindeutet . I m HBr-System t r i t t ein sol-
ches E x t r a k t i o n s m a x i m u m nicht auf. Das kann daran liegen, dafi die erreichbare maximale 
Saurekonzentration niedriger ist (8.4 M i n konz. H B r gegeniiber 12 M i n konz. H C l ) , wo-
bei auch die Menge der freien Halogenidliganden eine RoUe spielt. Eine andere mogliche 
E r k l a r u n g is t , dafi die Af f in i ta t des Niobs zum weichen B r o m i d nicht so grofi i s t , dafi sich 
mehrfach negativ geladene Bromokomplexe bi lden konnen, wahrend das grofiere, leichter 
polarisierbare und damit weichere H a h n i u m durchaus dazu i n der Lage sein kann. 
E i n anderer Interpretationsansatz ist das Auf t re ten kinetischer Effekte bei der Ex-
t r a k t i o n . I n wafiriger Losung liegen meist mehrere Komplexspezies nebeneinander vor, 
abhangig von der Konzentrat ion der betei l igten lonen, Stabi l i tatskonstanten, Temperatur , 
p H und anderen Faktoren. Quant i ta t ive Bestimmungen sind hier aufierst schwierig, da 
die einzelnen Komplexspezies dariiberhinaus miteinander i m Gleichgewicht stehen, so dafi 
jeder Eingr i f f i n das System zu einer erneuten GleichgewichtseinsteUung f i i h r t . E in solcher 
Eingr i f f ist beispielsweise die E x t r a k t i o n einer best immten Komplexspezies, i m vorliegen-
den Fall die der einfach negativ geladenen. Wenn das Gleichgewicht ganz auf der Seite 
dieser Spezies steht, w i r d das betreffende Element q u a n t i t a t i v i n die entspreehende Phase 
iibergehen. Anders Uegen die Verhaltnisse, wenn die Gleichgewichtskonzentrationen der be-
teiUgten Spezies i n der gleichen Grofienordnung Uegen. I n diesem Fall w i r d die extrahierte 
Spezies ( [ M e O B r 4 ] ~ ) durch Neueinstellung des Gleichgewichts 
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MeOBr4 - + B r - ^ MeOBrg 2 -
nachgebildet. Je nachdem, wie schnell dieser Prozefi ablauft , kann ein Element i n der zur 
Verf i igung stehenden Zeit vol lstandig extrahiert werden oder auch rucht: Bei der E x t r a k -
t i o n an A R C A stehen nur einige Sekunden zur Verf i igung, wahrend die Phasen i n den 
Batch versuchen mehrere M i n u t e n lang i n K o n t a k t waren. Hierzu ist anzumerken, dafi 
bei der Verwendung der kleinen Saulen (1.6 X 8 m m ) das Niob ebenfalls bei der Aufgabe 
durchbr i cht , so dafi hier moglicherweise ein Trend fortgesetzt w i r d . I n diesem Zusammen-
hang sei daran er innert , dafi das D I B C zu den Extrakt ionssystemen gehort, i n denen die 
verte i l te Spezies an der Phasengrenzflache gebildet w i r d [Mar 72]. Neben der Geschwindig-
keit der Grenzflachenreaktion spielt also auch die Geschwindigkeit des Transports von u n d 
zur Grenzflache eine Rolle, aufierdem wohl auch die Menge der angebotenen organischen 
Phase, was sich bei den Batchversuchen i n der Abhangigkeit der N i o b e x t r a k t i o n von der 
angebotenen D I B C - M e n g e andeutete. 
Die durchgef i ihrten Exper imente lassen keine Aussage dari iber zu , welche EflFekte l e tz t -
endlich zur schlechten Extrahierbarke i t des Hahniums f i ihren . U m noch mehr In forma-
t ionen zu sEunmeln und unter Umstanden zu einer endgi i l t igen Aussage zu kommen, sind 
weitere Untersuchungen erforderlich. Hierzu waren insbesondere die i m folgenden genann-
ten Versuche von Interesse: 
- Die E x t r a k t i o n aus konzentrierter H B r i n T i O A , u m hier die mehrfach negativ gela-
denen Komplexe zu erfassen. 
- Die E x t r a k t i o n des Hahniums i m System D I B C / H C l , u m herauszufinden, ob mogl i -
cherweise durch eine geringere Aff irutat des Hahruums zu den harteren Chlor id l igan-
den nur einfach negativ geladene Komplexe gebildet werden, die i n D I B C extrahiert 
werden konnen. 
- Untersuchung der Komplex ierung n u t lodwasserstoffsaure. Hier konnten unter U m -
standen sterische Gri inde die B i l d u n g von polynegativen Spezies verhindern , wobei 
aber aus den i m experimentellen Tei l angesprochenen Gri inden jeweils von frisch 
desti l l ierter H I ausgegangen werden mii f i te . 
- Lohnenswert ware m i t Sicherheit auch die Verwendung des D I B C / H C l - oder des 
D I B C / H B r - S y s t e m s i n Form der Fl i i ss ig -Fl i i ss ig -Extrakt ion , zum Beispiel am Zen-
tri fugensystem S I S A K I I I . 
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N u k U d E„ [ M e V ] , lalpha N u k l i d E„ [ M e V ] , Upha 
6.62 (84%),6.28 (16%) 249C£ 5.81 (84%) , 5.95 (4%) . . . 
6.05 (70%) , 6.09 (27%) . . . 7.43 (83%) , 7.39 (17%) 
212mlBi 6.34 (48%) , 6.30 (35%) . . . 7.04 (84%) , 7.00 (15%) . . . 
211SP0 7.45 (99%) . . . 2 " F n i 7.19 (85%) , 7.15 (15%) . . . 
211mpQ 7.27 (91%) , 8.88 (7%) . . . " « F m 7.02 (93%) , 6.96 (5%) . . . 
212flpo 8.78 (100%) 7.32 (90%) , 7.28 (6%) 
212m2pQ 11.65 (94%) , 9.08 (1%) , 8.52 (4.9%) 2^«Md 7.21 963%), 7.14 (16%) . . . 
TabeUe 19: a-Energien und -Hdufigkeiten der in den Hahnium-Spektren beobachteten Kon-
taminationen 
5.5 Z e r f a l l s e i g e n s c h a f t e n v o n 262,263jjg^ 
I n den vorangegangenen Abschni t ten wurden ZerfaU u n d Nachweis der untersuchten H a h n i -
umisotope bereits mehrfach erwahnt . I m Folgenden soil nun ausf i ihrl ich auf die gemessenen 
a- u n d Spaltspektren eingegangen werden. 
5.5.1 a-Spektrum bei 99MeV Projektilenergie 
W i e bereits beschrieben, wurden die el iuerten Losungen auf Tantalblechen zur Trockne 
eingedampft, zur Entfernung fliichtiger Verunreinigungen abgeflammt und m i t PIPS-
Detektoren a-spektroskopisch vermessen. Die a-Energieauflosung lag zu Beginn der Ex-
perimente bei 25 - 30keV und stieg dann bis auf r u n d lOOkeV an. Nach Austausch von 
Detektoren u n d sorgfaltiger Rei iugung konnte wieder eine Auflosung von r u n d 50keV er-
reicht werden. 
Neben ^^^-^^^Ha u n d deren Tochtern 268,259^^ g-gj^ ^ al lem i n den Spektren 
der D I B C - u n d T i O A - r u n s noch eine Reihe von Verunreinigungen, die bei Transferreak-
t ionen m i t dem Target (Ac t in iden ) u n d m i t einer dar in enthaitenen Ble i -Verunreinigung 
( B i , Po) entstehen. Diese Transferprodukte besitzen einen u m Grofienordnungen hoheren 
Bi ldungsquerschnitt als die gesuchten Hahniumisotope. Ohne den Einsatz efRzienter che-
mischer Trennungen wi i rden die eigentlich interessierenden Ereignisse i m U n t e r g r u n d der 
Messung verschwinden. E i n drastisches Beispiel sind die Gaschemie-Experimente, wo das 
Po lon ium i m Chromatographiesystem nur zum Tei l abgetrennt werden konnte, so dafi die 
a-Spektren nicht verwendbar waren. I n Tabelle 19 sind die a-Energien u n d -Haufigkeiten 
der wichtigsten Kontaminat i onen aufgelistet. 
Von den i n der TabeUe aufgefi ihrten NukUden spielt das 2 i2m2pQ wichtigste RoUe. 
M i t 45 Sekunden hat es eine ahidiche Halbwertszeit wie das H a h n i u m . Der Zerfallszweig 
bei 11.65 M e V stort kaum, da diese Ereignisse i n den a-Spektren lucht auftauchen, wo 
nur Energien bis 10 M e V erfafit wurden. Wicht iger sind die beiden weniger intensiven 
Zerfallszweige: Die 9.08 MeV-Ereignisse konnen ebenso wie die 8.78 MeV-a -Te i l chen des 
^^^"Po bei schlechter Auflosung i m Energiebereich zwischen 8.3 u n d 8.75 M e V auftauchen. 
Noch storender kann sich die 8.52 M e V - L i n i e auswirken, da sie m i t t e n i m interessanten 
Bereich des Spektrums l iegt . Da bei 9.08 M e V keine und i m niederenergetischen Bereich 
118 
" 2 f l B i (6.091 M e V ) (8.784 M e V ) 
vorher nachher % vorher nachher % 
1 ^^^Bi/Po-Losung i n H C l , 2288 270 11.8 1892 214 11.3 
auf Ta-Ronde eingedampft 
2 2 " B i / P o - L 6 s u n g i n a - H I B , 1041 71 6.8 1059 71 6.7 
auf Ta-Ronde eingedampft 
3 2 " B i / P o - L o s u n g i n a - H I B , 1564 42 2.7 1810 61 3.4 
auf T i t a n r o n d e eingedampft 
Tabelle 20: Ergebnis eines Handversuchs zur Verfliichtigung von Bi und Po beim 
Abflammen. Angegeben sind die Impulse in 5 min Mefizeit. Da nur jeweils ein Versuch 
durchgefiihrt wurde, ist die statistische Signifikanz begrenzt. 
der Spaltspektren nur sehr weiuge Ereigrusse auftreten, die dem ^izmzp^ zuzuordnen sind, 
kann m a n daraus schlieCen, dal3 weruger als ein Zerfal l bei 8.5 M e V von diesem Isotop 
h e r r i i h r t . 
U m ein Gef i ih l f i i r das Verhalten des Poloiuums zu bekommen, wurde i n eirugen Hand-
versuchen untersucht , welcher A n t e i l des Bismuts u n d Poloniums sich durch Ab f lammen 
der Proben entfernen laf i t . Dazu wurde eine ^^^Bi/Po-L6sung benutzt , die m i t verdi innter 
Salzsaure von einer m i t ^zs-pj^ beladenen Kationenaustauschersaide eluiert wurde (Naheres 
hierzu siehe K a p i t e l 6). E i n m a l wurde die salzsaure Losung d i rekt eingesetzt, i n einem 
zweiten Versuch wurde die A k t i v i t a t i n 0.0025 M a - H I B gelost, u m die Verhaltiusse bei der 
entsprechenden Chemie zu simulieren. Die Zahlraten nach dem Eindampfen zur Trockene 
wurden verglichen m i t der Zahlrate nach Gl i ihen des Probentragers i n der Brennerf lamme. 
Nach dem Ab f lammen bleiben also r u n d f i i n f bis zehn Prozent der vorhandenen B i s m u t -
u n d P o l o r u u m a k t i v i t a t auf der Tantalronde zuri ick , das heif it , die durch die chemische Tren-
nung erzielte Abreicherung dieser storenden A k t i v i t a t e n w i r d noch e inmal u m r u n d eine 
Grofienordnung verbessert. Wegen der aufierordeutlich guten Dekontaminat i on von alien 
A r t e n von Verunreinigungen ist besonders R u n K ( a - H I B - C h e m i e ) f i i r spektroskopische 
Untersuchungen geeignet. 
Der interessante Bereich des Spektrums liegt zwischen 8.3 u n d 8.7 M e V . M a n kann 
verschiedene Gruppen von a-Energien unterscheiden, wobei die Zuordnung zu den ver-
schiedenen Isotopen hier noch e inmal i n Er innerung gerufen werden soil. 
E „ < 8 . 4 0 M e F - ^^^Ha 
8 . 4 M e y < E,, < 8 .53MeK - ^ 6 2 3 ^ 259LJ. 
8 . 5 3 M e I / < E„ < 8 .675MeF - '^'Es, und''^U 
8.675MeI / < E„ < 8 .735MeF - ^ B S L ^ . 
Insgesamt wurden 82 a-Ereignisse registr iert , die sich auf G r u n d ihrer Energien dem 
Zerfal l des Hahniums u n d seiner Tochter zuordnen lassen. Zwei davon haben Lebensdauern 
uber 240 s, bei zwei weiteren ist nur die Energie dokument ier t (Erste zwei Magazinpaare 
i n R u n B der D I B C - C h e m i e , siehe d o r t ) . Von den verbleibenden miissen f i i n f m i t Energien 
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Event typ E . [MeV] Anzahl i n 
Run A - K t i / 2 [s] 
AnzEihl i n 
Run K t l / 2 [s] 
2«3Ha-Singles < 8.35 5 57.2lt?:? 2 
2«2Ha/259Lr-Singles 8.4 - 8.455 7 3 44.21?°:^ 
262Ha-Singles 8.455 - 8.53 6(+2*) 1 0 0 Q+°° 
262Ha/258Lr-Singles 8.53 - 8.675 26 43.4i^°-« 16 34.091^^8' 
"«Lr-Singles 8.675 - 8.735 10 61.81?«:| 1 5 7 . 3 l ^ g 
K o r r . M u t t e r 11 3 1 . 2 ™ 9 33 .7 l^V 
K o r r . Tochter 11 4 . 9 1 - 9 5.6l?:« 
10** 8** 4.2^?., 
Spaltungen > 50 56 QQ Q + 5 .1 O 0 . 0 _ 3 9 23 3 i . 4 i ^ : ^ 
TabeUe 21 : Aus den Lebenszeiten der 1990 beobachteten Ereignisse nach [Scm 84] berech-
nete Halbwertszeiten der einzelnen Ereignistypen. *Die Lebensdauem dieser beiden Ereig-
nisse sind nicht bekannt. ** Diese Werte wurden ohne das Paar mit 2S.2Ss Korrelations-
zeit berechnet. Run A-K bezieht sich auf alle Chemie-Runs bei 99MeV (DIBC, TIOA und 
a-HIB), Run K ist der a-HIB-Run. 
u m 8.35MeV dem 4n-Produkt ^^^Ha zugeordnet werden. Dazu gehoren f i i n f weitere A lpha -
zerfalle von dessen Tochter ^^^Lr, die sich jedoch nicht von denen des ^^^Ha bei 8.45MeV 
unterscheiden lassen. I m Gegensatz zu den 1988er Exper imenten i inden sich keine Hinweise 
auf einen moglicherweise vorhandenen unbekannten 8.49MeV a - E m i t t e r (siehe dor t ) . Es 
erscheint nicht s innvol l , i m Bereich zwischen 8.53 u n d 8.675 M e V zwischen Singles vom 
^®^Ha u n d ^^^Lr zu differenzieren, weil die Abstande zwischen den a-Energien i m Bereich 
des Auflosungsvermogens der Detektoren Uegen. 
Neben den Singles wurden elf korreUerte Mutter -Tochter -Zerfa l le von ^^^Ha / ^^^Lr be-
obachtet. Die m i t t l e r e n Halbwertszeiten der einzelnen Komponenten sind i n der folgenden 
Tabelle zusammengefafit. Die Berechnung erfolgte nach [Scm 84] unter Verwendung von 
Poisson-Statistik. 
Da die Zeit zwischen Bestrahlungsende und Mefibeginn lang genug war zum Erreichen 
eines transienten Gleichgewichts zwischen H a u n d L r , erscheinen die Singles vom L r m i t 
der Halbwertszeit der M u t t e r , so dafi praktisch alle Ereignisse zwischen 8.4 u n d 8.735 M e V 
zusammengefafit werden konnen. M a n erhalt dann auf der Basis von 49 unkorrel ierten 
Ereignissen eine m i t t l e r e Halbwertszeit von 43.31!B]4S - N i m m t man dagegen nur die Singles 
aus R u n K , so k o m m t man auf eine mi t t l e re Halbwertszeit von 34 .5 t6 ! 2S , dieser Wert s t i m m t 
gut m i t dem L i t e r a t u r w e r t von 34±3s [EU81] i iberein. 
Es scheint also i n den Singles der D I B C - und/oder T i O A - C h e m i e eine zusatzUche K o m -
ponente verborgen zu sein. Betrachtet man die Halbwertszeiten der verschiedenen Ereig-
nistypen aus der Tabelle, so Uegt die Vermutung nahe, dafi sich unter den Ereignissen 
oberhalb von 8.675 M e V eine K o n t a m i n a t i o n verb irgt , da deren m i t t l e r e Halbwertszeit 
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# E„(Mutter) t ( M u t t e r ) E„(Tochter) t (Tochter ) 
M e V s M e V [s 
1 8.706 49.90 8.674 2.63 
2 8.582 7.80 8.666 3.07 
3 8.670 85.58 8.560 13.45 
4 8.431 36.82 8.643 0.75 
5 8.469 60.58 8.536 23.25 * 
6 8.483 18.05 8.650 0.63 
7 8.563 37.68 8.682 4.67 
8 8.477 59.73 8.570 9.40 
9 8.511 29.28 8.638 0.78 
10 8.623 22.83 8.588 3.30 
11 8.454 64.07 8.648 16.51 
TabeUe 22: Liste der korrelierten Mutter-Tochter-Zerfdlle. t(Mutter) ist die Zeit seit 
Mefibeginn, t(Tochter) die Zeitdifferenz zwischen Mutter und Tochter. Die im Vergleich 
zur Halbwertszeit des ''^Lr sehr lange Korrelationszeit von Paar # 5 deutet darauf hin, 
dafi es sich hier um eine zufdllige Korrelation handelt. 
r u n d doppelt so hoch ist wie die der anderen. Diese V e r m u t u n g w i r d dadurch erhartet , 
dai3 die m i t t l e r e Halbwertszeit aller Singles m i t 8.4 < E„ < 8.675MeV m i t 38 .6 t5 : 3S i m 
Rahmen des Fehlers ebenfalls m i t dem L i te ra turwer t kompat ibe l ist . E i n weiterer Hinweis 
ist die Tatsache, dafi i n R u n K nur wenige Ereignisse oberhalb von 8.675MeV auftauchen 
(1 korr . Tochter, 1 Single), wahrend es i n den anderen Runs deut l i ch mehr sind (1 korr. 
M u t t e r , 9 Singles). Eine mogUche Erk larung hierf i ir i s t , dafi i n den D I B C - und /oder T i O A -
runs nicht alles Po lon ium abgetrennt wurde. 
5.5.2 Korrelierte Paare 
Es wurden elf Paare von korrel ierten a-Ereignissen beobachtet, die m a n auf die Zerfallsse-
quenz 
282H^ _ ^ 258L, ^ 254Md - 1 ^ 
3 4 S 4 . 3 S S >iomin 
zur i i ckf i ihren kann.Neun dieser Mutter-Tochter-Zerfallssequenzen t ra ten i n R u n K ( a - H I B -
Chemie) auf. I n Tabelle 22 sind die einzelnen Ereignisse m i t ihren Energien und Lebens-
zeiten zusammengefafit. 
Die 11 Korre lat ionen wurden i n 2049 Trennungen beobachtet. Dabei ist f i i r die s ta t i s t i -
sche Analyse zu beriicksichtigen, dafi i n 705 Versuchen zwei Frakt ionen betrachtet wurden . 
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was die Anzah l der Mefiintervalle auf 2754 erhoht. Geht man von 80 beobachteten a-
Ereignissen aus, so miissen hiervon zwei abgezogen werden, deren Lebensdauern zu lang 
sind (710.68 u n d 416.35 s). Von den restlichen 78 Zerfallen miissen f i i n f m i t Energien unter 
8.40 M e V dem ^^^Ha zugeordnet werden, dazu kommen re in rechnerisch noch f i i n f Zerfalle 
von dessen Tochter ^^^Lr. Es bleiben also 68 Zerfalle von ^^^Ha u n d ^^^Lr. N i m m t m a n an, 
dafi bei Mefibeginn ein transientes Gleichgewicht vorl iegt , erhalt m a n i iber die Beziehung 
Aa= ^\ 1.14A^ 
die Anzahl der M u t t e r - und Tochterereignisse. I m vorliegenden Fall konnen also 31.8 ± 
5.6 Zerfalle der M u t t e r und 35.7 ± 6.0 der Tochter zugeordnet werden. Geht man von 
einer Detektorgeometrie von 35% von 47r aus, so erwartet m a n — 11.1 ± 2.0 echte 
Mutter -Tochter -Korre la t i onen . Es wurde also der Zerfal l von N - K T = 56.9 ± 2.0 Atomen 
beobachtet, die sich statistisch auf 2754 Mefiintervalle vertei len. M i t Poisson-Statistik 
erhalt man damit f i i r die Anzahl zufalliger Korrelat ionen K R = 0 .66±0.12. Insgesamt kann 
m a n also m i t 11.8 ± 2.1 korrel ierten Paaren rechnen, dies s t i m m t gut m i t den tatsachlich 
beobachteten 11 i iberein. Rechnet man die Zahl der zu erwartenden korrel ierten Paare 
f i i r R u n K separat, so resultieren aus 41 - 4 Ereignissen und 9 beobachteten korrel ierten 
a-a-Zerfcdlssequenzen i n 525 Exper imenten die folgenden Zahlen: 
N = 37 
M i i t t e r = 17.3 ± 4.2 
Tochter = 19.7 ± 4.4 
KT = 6.05 ± 1.45 
N - K T = 31.0 ± 1.5 
K f l = 1.02 ± 0.25 
M a n erwartet also insgesamt 7.1 ± 1.7 korrelierte Ereignisse. Auch hier s t i m m t die tatsach-
l ich beobachtete Anzahl von Ereignissen gut m i t der Rechnung i iberein. Als K a n d i d a t f i i r 
die zufallige Korre la t i on kommt Paar Nr . 5 i n Frage, vor allem wegen der f i i r eine echte 
Korre la t i on vie l zu langen Lebensdauer der Tochter. Die Energie des Tochterereignisses 
spricht f i i r eine zufallige Korre la t ion zweier ^®^Ha-Zerfalle, so dafi dieses Paar nicht zur 
Berechnung der Halbwertszeiten mi tbenutz t wurde. Die so e r m i t t e l t e n 4.2^1'^ s s t immen 
i m Rahmen des Fehlers gut m i t dem von Gregorich et al . bes t immten Wert von 3.93lo.3i 
s [Gre91] i iberein. A u c h die Halbwertszeit der M i i t t e r der korrel ierten Paare s t i m m t gut 
m i t dem L i t e r a t u r w e r t von 34 ± 4 s [El l81] i iberein. 
M a n kann die Energien der M u t t e r - und Tochterzerfalle i n ein Korre lat ionsdiagramm 
eintragen, u m herauszufinden, ob durch Ubergange aus der M u t t e r best immte Energieni-
veaus i n der Tochter selektiv gespeist werden. Sowohl i m Korre lat ionsdiagramm der 1990 
beobachteten Paare ( A b b . 37a) als auch i n der Darstel lung aJler bisher beobachteten kor-
rel ierten Paare ( A b b . 37b) sind zwar gewisse Haufungen zu erkennen, eindeutige Aussagen 
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A b b i l d u n g 37: Korrelationsdiagramme a) der 1990 beobachteten und b) aller bisher beob-
achteten Mutter-Tochter-Zerfdlle. o: Glaschemie 1987 [Gre88], •: TIOA-Chemie 1988 
[Kra89], •.• TIOA-Chemie 1990 [Zim92], O: a-HIB-Chemie 1990 [Kra91] 
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# R u n Energie [MeV] Zeit [s Bern. 
1 B 8.50 ?? „kurz" 
2 8.48 ?? „kurz« 
3 8.512 1.35 
4 I 8.468 21.32 
5 8.490 42.25 
6 J 8.489 35.92 
7 K 8.483 18.05 m 
8 8.477 59.73 ra 
9 8.469 6.06 m 
10 8.473 416.35 
11 8.501 43.15 
12 8.511 29.28 m 
Tabelle 23: Energien und Lebensdauem der 1990 beobachteten a-Ereignisse um 8.49MeV; 
die mit „m" gekennzeichneten Ereignisse sind Miitter komelierter Paare 
5.5.3 8.49MeV-a-Emitter 
Bei der Analyse der a-Spektren von 1988 zeigten sich Hinweise auf die Existenz eines bisher 
unbekannten 8 .49MeV-a-Emit ters m i t einer m i t t l e r e n Lebensdauer der 15 beobachteten 
Ereignisse von 120s [See 89]. Diese A k t i v i t a t konnte nicht m i t dem Zerfal l von ^^^Ha i n 
Verb indung gebracht werden. Als Erk larung wurden verschiedene Quellen vorgeschlagen: 
1. E i n Isomeres von ^^^Ha oder ^^^Lr, die beide u,u-Kerne sind. 
2. Das damals noch unbekannte Isotop ^^^Ha. 
3. E i n bisher unbekanntes Isotop oder Isomer von Po oder B i , die j a als Verunreinigung 
i n den Spektren vorkommen. 
Bei den Exper imenten 1990 wurde das ^^^Ha erstmals eindeutig nachgewiesen und naher 
untersucht [ K r a 8 9 ] , wobei sich herausstellte, dafi es m i t seiner a-Energie von 8.35MeV und 
einer Halbwertszeit von 27s nicht als Quelle f i i r die 8.49MeV-Events i n Frage k o m m t . 
Geht m a n von einer a-Auflosung von r u n d 50 keV aus, so sollten die Ereignisse zwischen 
8.465 und 8.515 M e V auftreten. I n diesem Energiebereich wurden 1990 zwolf a-Zerfalle m i t 
Lebensdauern zwischen 1.35 und 416.35 s beobachtet. V ier davon sind M i i t t e r korrel ierter 
Paare, konnen also eindeutig dem Zerfall von ^^^Ha zugeordnet werden. Es verbleiben sechs 
Ereigiusse plus zwei aus R u n B , deren Lebensdauern nicht bekannt sind. Das ist erheblich 
weniger als nach den Versuchen von 1988 zu erwarten gewesen ware, wo i n 1597 Versuchen 
12 a-Ereignisse m i t Energien u m 8.49 M e V beobachtet wurden. 
Aus den Zeiten der verbleibenden sechs Ereignisse ergibt sich eine m i t t l e r e Lebensdauer 
= 93.4s. Die zugehorige Halbwertszeit ware dann 64.7l2o!oS- Diese Rechnung g i l t aber 
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nur f i i r eine statistische Verte i lung der Ereignisse iiber das Mef i interva l l , aufierdem sollten 
dann alle Mefi interval le gleich lang sein, was nicht der Fal l ist . Dari iberhinaus kommen 
eigentlich noch die beiden Ereignisse aus R u n B m i t „kurzer" Lebensdauer dazu. Es ist 
anzunehmen, dafi die dazugehorenden Zeiten unter einer M i n u t e liegen, so dafi insgesamt 
nur ein einziges Ereignis m i t einer deut l ich erhohten Lebensdauer i i b r igb le ib t . E r m i t t e l t 
m a n die m i t t l e r e Lebensdauer ohne diesen Wert (416.35 s), so erhalt m a n = 28.8s 
und eine Halbwertszeit von 20tg°s. Diese Werte sind i m Rahmen der Stat i s t ik m i t der 
Halbwertszeit von ^^^'^^^Ha, 3 4 ± 4 s, aber nicht m i t den 1988 e r m i t t e l t e n Werten f i i r m i t t l e re 
Lebensdauer und Halbwertszeit des 8.49 M e V - a - E m i t t e r s zu vereinbaren. 
Wenn m a n die a-Spektren der bisher durchgefi ihrten Versuche betrachtet , so ist nur bei 
den Exper imenten von 1988 eine signifikante S t r u k t u r u m 8.49 M e V zu erkennen. Dieses 
Signal geht i m Summenspektrum ( A b b . 38d) vo l l ig i m 8.45 MeV-Peak des ^^^Ha/^^^Lr auf. 
Ob die 1988 beobachtete Gruppe von a-Ereignissen auf die Existenz eines bislang unbe-
kannten a-Strahlers zuri ickzuf i ihren ist oder nur durch statistische F l u k t u a t i o n e n zustande 
k a m , kann ohne weitere Exper imente rucht entschieden werden. 
5.5.4 Spaltungen bei 99 MeV 
Neben den bereits d iskut ierten a-Ereignissen bei 99 M e V Projekt i lenergie wurden insge-
samt 56 Spaltereignisse m i t Energien iiber 50MeV und Lebenszeiten unter 240s beobachtet. 
Hiervon muf i der durch F e r m i u m induzierte Spaltuntergrund abgezogen werden. U m diesen 
U n t e r g r u n d zu e r m i t t e l n , g ibt es mehrere Mogl ichkeiten: 
- Aus der Anzah l der Fermiumereignisse i n den a-Spektren m i t Hi l fe der bekannten 
Bi ldungsquerschnitte und Verzweigungsverhaltnisse f i i r die i n Frage kommenden Iso-
tope. 
- Durch ZerfallsanaJyse der Spaltereignisse, wobei moglichst lange Mefizeiten von Vor-
t e i l sind. 
- Aus dem Verhaltnis a:sf i n den Spektren der Direktcatches. 
Von diesen drei Verfahren konnten nur die ersten beiden angewandt werden, da die 
RAGS-Daten der Direktcatches und Y ie ld Checks nicht zur Verfi igung standen. 
Eine grobe Abschatzung m i t Hil fe der Querschnitte und Verzweigungsverhaltnisse liefert 
die Zahl von 6.3 durch F m induzierte SpaJtungen. Diesen Wert kann man allerdings nur 
als obere Grenze auffassen, da B i l d u n g und Zerfall i n Abhangigkeit von der Halbwertszeit 
nicht beri icksichtigt wurden. Rechnet man diese m i t ein, so erhalt man unterschiedliche 
Ergebnisse i n Abhangigkeit der Dauer von Bestrahlungs- und Mefizeiten, die bei alien 
Proben gleich sein mi i f i ten . Dies ist aber nicht der Fal l , v ielmehr variieren insbesondere 
die Mefizeiten i iber einen weiten Bereich. 
Zuverlassigere Werte erhalt m a n m i t Hil fe der ZerfallsanaJyse der beobachteten Spal-
tereignisse. Die Mefizeiten sind etwas unterschiedlich, abhangig davon, ob eine oder zwei 
Frakt ionen gemessen wurden . I n Run K stand ein Detektor mehr zur Verf i igung, aufierdem 
war die Chemie deut l ich schneller, so dafi langere Mefizeiten resultieren. 
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A b b i l d u n g 38: Summenspektrmn aller a-Ereignisse zwischen 8.3 und 8.75 MeV. a) Glas-




A b b i l d u n g 39: Zerfallskurve der Spontanspaltungen 1990. Der Fit erfolgte nach der Me-
thode der kleinsten Fehlerquadrate mit festen Halbwertszeiten. 
Es wurde ein Zwei -Komponenten-Fi t m i t festen Halbwertszeiten f i i r die verschiedenen 
Chemieruns durchgef i ihrt . Dabei wurde to i — 35s { = Ha) u n d to2 = 9500s ( = ^^°Fm) 
gesetzt. F i i r AQI u n d A02 wurden als Startwerte 0.2s~^ bzw. O.Ols"^ eingesetzt. Die 
Ergebnisse sind i n der folgenden Tabelle zusammengefafit, das Ergebnis des F i ts f i i r alle 
Runs zeigt A b b . 39. Die berechneten Anfangszahlraten des Untergrundes sind kleiner als 
die Fehler der Anfangszahlraten des Hahniums, somit ist der Spa l tuntergrund m i t N u l l 
kompat ibe l . Die angegebenen Grenzwerte „%Ugru" stellen also ebenfalls einen oberen 
Grenzwert dar. 
Chemie Anzah l E x p . Mefizeit Aox(Ha) [ s - i ] Ao2 (Ugru) [s-^] % Ugru 
D I B C 666 0 - 360s 0.15570 ± 0.063 0.00963 ± 0.0209 6.2% 
D I B C ohne E 516 0 - 360s 0.12950 ± 0.054 -0.00256 ± 0.018 -
T i O A 1080 0 - 180s 0.29241 ± 0.0718 0.01431 ± 0.0304 4.9% 
T i O A - P a 536 0 - 190s 0.25754 ± 0.0669 -0.00280 ± 0.028 -
T i O A - N b 541 0 - 180s 0.09519 ± 0.0738 0.02949 ± 0.0313 31.0% !! 
a - H I B 515 0 - 400s 0.4711 ± 0.0803 0.00567 ± 0.0256 1.2% 
alles 2065 0 - 200s 0.75347 ± 0.194 0.04036 ± 0.0756 5.4% 
Der W e r t von 5.4% Untergrund f i i r die Summe iiber alle Trennungen bedeutet also, dafi 
von den 56 beobachteten Spaltereignissen drei abzuziehen s ind, da sie vom Untergrund 
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herr i ihren . U m den Spaltzweig von ^®^Ha zu best immen, miissen ferner die Spaltungen 
abgezogen werden, die vom Zerfall von ^^^Ha und dessen Tochter ^^^Lr kommen. Deren 
Zahl muf i rechnerisch e r m i t t e l t werden, da man die Herkunf t von Spaltfragmenten nicht 
erkennen kann. 
Die Halbwertszeit der Spaltereignisse s t i m m t m i t SS.Sl^IgS (31 .4l5 ;4S i n R u n K ) i m 
Rahmen des Fehlers m i t dem L i t e r a t u r w e r t i iberein. 
Es bietet sich an, die 23 Spaltungen aus R u n K naher zu betrachten. Der durch F e r m i u m 
induzierte U n t e r g r u n d ist hier extrem stark unterdr i i ckt (1 .2%), so dafi nur 0.3 Spaltungen 
darauf zuruckzufi ihren sind. Diese geringe Anzahl kann vernachlassigt werden. Dem Zerfall 
von ^^^Ha sind zwei a-Ereignisse zuzuordnen, dazu kommen zwei weitere von der Tochter 
^^ ®Lr u n d f i i r beide Isotope zusammen sechs bis sieben Spaltungen. Insgesamt ergibt sich 
m i t den Daten aus R u n K ein Spaltzweig f i i r ^^^Ha von 3 1 . 1 % i m Gegensatz zu den fr i iher 
best immten 50%, da dort die gleichzeitige B i l d u n g von ^°^Ha nicht beri icksichtigt werden 
konnte. 
M i t einem Max imum-LikeUhood -F i t erhalt man eine Halbwertszeit von 32 .0l5 ;6S, dieser 
Wert ist ebenso wie der nach [Scm 84] berechnete m i t dem L i t e r a t u r w e r t kompat ibe l . 
Eine Liste aller Spaltungen befindet sich i m Anhang. Die Energiezuordnung basiert auf 
einer Eichung m i t einer ^^^Cf-SpaltqueUe. M a n erhalt f i i r ^^^Ha eine m i t t l e r e kinetische 
Energie nach Neutronenabdampfung, < T K E > , von 197.5MeV [Z im 92]. 
5.5.5 Das neue Nuklid ^^^Ha 
I n einem weiteren R u n m i t a -HIB-Chemie wurde die speziell f i i r diesen Zweck entwickelte 
PIPS-Mefikammer bei 99 M e V Strahlenergie getestet. Leider stellte sich heraus, dafi der 
Detektor den Anforderungen nicht entsprach u n d die Zahlausbeute stark reduziert war. 
Aus diesem G r u n d mufite auf das konventioneUe Verfahren der Probenpraparat ion durch 
Eindampfen u n d Abf lammen auf einer T i tanronde zuriickgegriifen werden, so dafi r u n d 
vierzig Sekunden nach Bestrahlungsende m i t der Messung begonnen werden konnte. 
Besonderer, moglicherweise entscheidender Vor te i l ist die hohe Selekt iv i tat , die sich i n 
der Sauberkeit der abgetrennten Proben dokumentiert . Deren Gehalt an Kontaminat ionen 
ist gegeniiber T i O A - oder DIBC-Chemie deutl ich reduziert u n d insbesondere der durch 
F e r m i u m induzierte Spaltuntergrund fa l l t kaum noch ins Gewicht. Desweiteren ist auch 
der Gehalt an B i smut u n d Polonium stark vermindert . Weiterer V o r t e i l ist die gegeniiber 
der T i O A - u n d D I B C - C h e m i e deutl ich verlangerte Mefizeit von iiber v ierhundert Sekunden, 
die durch den fr i iheren Mefibeginn ermoglicht w i r d . 
Verdampfungsrechnungen m i t Codes wie J O R P L [Jorpl] oder H I V A P [Rei 92] ergeben 
i ibere inst immend eine Energie von 93 M e V i m M a x i m u m der Anregungfunkt ion der Re-
akt ion 249Bk(i80,4n)2^^Ha. Als Beispiel ist das Ergebnis der Rechnung m i t J O R P L i n 
A b b . 40 dargestellt . 
Der P r i m a r s t r a h l hatte i n den ^^^Ha-Produktionsruns eine Energie von 112 M e V . Nach 
Passieren eines Beryl l ium-Fensters (2 .37mg/cm^) , des Kiihlgases (0.38 mg / cm^ N2) u n d des 
Targetbackings (2 .49mg/cm^ Be) ergibt sich eine Einschufienergie von 93 M e V i m Target, 
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A b b i l d u n g 40: Anregungsfunktion fiir die Reaktion Bk(^^ O,xn), x=S,4,5, die zu 
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A b b i l d u n g 41 : Summenspektrum der a-HIB-Versuche bei 93 MeV [Zim 9Sj 
r u n d 0.5 Teilchen-/xA. Der Transport der gebildeten A k t i v i t a t erfolgte i iber den schon 
beschriebenen H e / K C l - G a s j e t entweder d irekt zum Magnetbandsystem der G C - A p p a r a t u r 
oder zur Abscheideposition i n A R C A I I . 
Die chemische Trennung m i t a - H I B l ief genauso ab, wie i m experimentel len Tei l f i i r die 
hohere Energie beschrieben, Mefibeginn war r u n d 40 s nach Bestrahlungsende, die Mefizeit 
betrug durchschni t t l i ch 450 s. 
Abb. 41 zeigt das a - S p e k t r u m von 374 Einzelversuchen. Es wurden insgesamt neun a-
Ereigrusse zwischen 8.3 u n d 8.5 M e V und achtzehn Spaltungen registr iert , die dem Zerfall 
des neuen Isotops zugeordnet werden konnen. Zwei der beobachteten a-Ereignisse waren 
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# E„ [ M e V Lebensdauer [s] Zuordnung 
1 8.323 0.90 2«3Ha 
2 8.369 7.95 2«3Ha 
3 8.414 4.62 
4 8.463 34.67 259LJ. 
5 8.318 17.50 2«3Ha 
6 8.484 63.20 269LJ. 
7 8.358 66.88 
8 8.395 39.15 2 6 3 g ^ a 
9 8.366 16.85 263H^b 
TabeUe 24: Liste der bei 93MeV Strahlenergie beobachteten a-Ereignisse mit Energien 
zwischen 8.3 und 8.5MeV. ° korreliert mit einem Spaltereignis 6.00s spdter; : wie 
At ^ 8.58 s 
m i t Spaltungen korre l iert . Eine Liste der a-Ereigrusse findet sich i n Tabelle 24. 
Betrachtet m a n das Spektrum, so fa l l t zunachst auf, daf5 oberhalb von 8.5 M e V keine a-
Ereigrusse mehr auftauchen, die m a n dem Zerfall von ^^^Ha/^^*Lr zuordnen konnte . Daf i ir 
beobachtet m a n drei Ereignisse m i t einer Energie von 8.445±0.029 M e V , die dem Zerfall von 
' ' ^ L T , der a-ZerfaUstochter von ^^^Ha zugeschrieben werden konnen, i n Ubere ins t immung 
m i t [Esk71] u n d [Gre91] . I n [Ore 91] w i r d dari iberhinaus erstmals von einem Spaltzweig 
i m ZerfaU von ''^Li (23ib2%) berichtet , gleichzeitig wurde die Halbwertszeit neu bes t immt , 
sie betragt 6.36lo!42S-
Die verbleibenden sechs a-Ereignisse m i t einer m i t t l e r e n Energie von 8.355 ±0 .027 M e V 
konnen dem Zerfal l von ^®^Ha zugeordnet werden. Die beiden Alpha-Spal t -Korre lat ionen 
haben Lebensdauern, die m i t der Halbwertszeit von ^^ ®Lr i n E ink lang stehen. N i m m t 
man die Zeiten aller a-Ereignisse, so erhalt m a n nach der M a x i m u m - L i k e l i h o o d -
Methode [Gre90]eine Halbwertszeit von 19.5le°o^s, f i i r die achtzehn Spaltungen resultie-
ren 33.6l8^7°s. Gleichzeitig wurde bei den Direktcatchversuchen m i t dem Bandsystem der 
Gaschemieapparatur eine Spa l takt iv i ta t m i t einer Halbwertszeit von 271^8 ^ gefunden. Al le 
diese Werte s t immen i m Rahmen des Fehlers miteinander i iberein, ebenso wie das Ergebnis 
eines Zweikomponentenfits an a-Ereignisse und Spaltungen aus der a - H I B - C h e m i e , wobei 
ein langlebiger Untergrund zugelassen wurde. Hierbei resultierte eine Halbwertszeit von 
26.9l^°ii s. 
Die Zuordnung der a-Ereignisse u n d Spaltungen wurde durch statistische Tests m i t 
Monte-Car lo -Simulat ionen i iberpr i i f t . U m die Grofie des Spaltzweigs u n d die Zahl der vor 
den Detektor gebrachten Atome von ^®^Ha zu e r m i t t e l n , wurde ein iteratives Verfahren 
angewandt. Diese Berechnungen wurden, wie auch die Monte-Car lo -Simulat ionen u n d alle 
Max imum-LikeUhood-F i t s von Dr . K e n E. Gregorich am L B L , Berkeley, durchgef i ihrt , die 
Ergebrusse sollen hier nur kurz zusammengefafit werden. F i i r die Anzah l an ^^^Ha-Atomen 
result ierte ein Wert von 34 .4 l? ; 4 , der Spaltzweig betragt 57t\l%. Diese Daten wurden i n 
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weiteren Monte -Car lo -S imulat ionen getestet, dazu werden die 34 A t o m e von ^°^Ha zufaUig 
auf die Ereignistypen aus TabeUe 25 verte i l t . Daneben mufi m a n die 4,52 Lawrenc ium-
atome beri icksichtigen, die aus H a h n i u m wahrend der Probenpraparat ion entstanden sind. 
Sie werden analog dazu auf die Ereignistypen 8 - 10 ver te i l t . Insgesamt ergaben die s ta t i -
stischen Tests, dafi die Zuordnung der beobachteten Ereigiusse zum ^®^Ha/^^°Lr plausibel 
is t . A u c h die Tatsache, dafi leider keine a -a -Korre la t ionen beobachtet wurden , ist m i t der 
Stat i s t ik vereinbar. 
Spezielle Nachweiswahrscheinhchkeiten f i i r ^^^Ha und 259LJ. 
1 nur a der M u t t e r 0.0856 
2 a von M u t t e r und Tochter 0.0404 
3 a der M u t t e r u n d Spaltung der Tochter 0.0246 
4 ke in Ereignis von M u t t e r oder Tochter 0.3299 
5 nur a der Tochter 0.0750 
6 nur Spaltung der Tochter 0.0456 
7 Spaltung der M u t t e r 0.3990 
8 Spaltung der vor Mefibeginn gebildeten Tochter 0.0217 
9 a der vor Mefibeginn gebildeten Tochter 0.0357 
10 kein Ereignis der vor Mefibeginn gebildeten Tochter 0.0755 
TabeUe 25: Fur die Monte-Carlo-Simulationen benutzte spezielle Nachweiswahrscheinlich-
keiten. Diese ergeben sich aus den in Tabelle 12 aufgelisteten allgemeinen Nachweiswahr-
scheinlichkeiten sowie den Halbwertszeiten und Spaltzweigen von Mutter und Tochter. 
Die m i t t l e r e totale kinetische Energie der beobachteten achtzehn Spaltungen betragt 
207 ± 7 M e V . Die Verte i lung der Spaltprodukte ist symmetrisch m i t einer Bre i te von r u n d 
30 M e V . 
5.5.6 Bildungsquerschnitte 
.. . bei 93MeV Aus der Abwesenheit von a-Ereignissen m i t Energien i iber 8.5 M e V 
kann m a n rucht ohne weiteres schUefien, dafi das Paar ^^^Ha/^^^Lr bei dieser Energie nicht 
mehr gebildet w i r d . N u l l beobachtete Ereigrusse sind bei einem Vertrauensbereich von 95% 
m i t bis zu drei tatsachlichen Ereignisse kompat ibe l , daraus result iert ein Grenzquerschnitt 
von < l .s 'nb f i i r '^'Ea. 
Aus der Zahl der beobachteten Ereignisse von ^°^Ha, dem ^^^Bk-Gehalt des Targets, 
Jetausbeute, chemischer Ausbeute und Nachweiswahrscheinhchkeit result iert ein Bi ldungs-
querschnitt von 10 ± 6 nb f i i r ^^^Ha. HauptfehlerqueUe ist die stark schwankende Jetaus-
beute wahrend des Exper iments . M i t diesem Wert s t i m m t der i n den Direktcatchversuchen 
m i t dem Bandsystem der Gaschemieapparatur e rmi t t e l t e Querschnitt f i i r die Spa l takt iv i ta t 
von 5.5 ± 2.5 nb bei einem Spaltzweig von 57% gut i iberein. 
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. . .bei 99MeV Aus den Ergebnissen der Versuche bei 9 3 M e V w i r d k lar , daii der 
fr i iher best immte Querschnitt f i i r die Produkt i on von ^^^Ha bei 99 M e V [ K r a 89] revidiert 
werden mul5. Sowohl die Daten selbst als auch die Ergebnisse von Verdampfungsrechnungen 
machen deut l i ch , dafi bei 99 M e V sowohl ^^^Ha als auch ^^^Ha gebildet werden. D a m i t mufi 
auch das Verhaltnis a-Zerfal l zur Spaltung f i i r ^^^Ha neu best immt werden. 
Zunachst wurde die Anzahl der ^®^Ha-Ereignisse i n den bei 99 M e V Projekt i lenergie ge-
messenen Spektren bes t immt und damit die zugehorige Zahl von ^^®Lr-Zerfallen berechnet. 
M i t Hi l fe der speziellen Nachweiswahrscheinhchkeiten aus Tabelle 25 ergibt sich dann die 
Anzah l der beobachteten Spaltungen, die auf ^°^Ha/^^®Lr zuri ickzuf i ihren sind. 
F i i n f a's von ^^^Ha entsprechen f i i n f von ^^^Lr, auf beide zusammen entfallen 18 Spal-
tungen. Bei achtzig a-Ereignissen und 53 SpaJtungen (nach Abzug des Untergrundes) , die 
bei 99 M e V Strahlenergie insgesamt registriert wurden, bleiben also 70 a- u n d 35 Spaltereig-
nisse, die m a n f i i r den 5n-KanaJ i n Rechnung stellen mufi . D a m i t result iert ein Spaltzweig 
von 33.3% f i i r ^^^Ha. ( I n Abschni t t 5.5.5 wurden nur die allgemeinen Nachweiswahrschein-
l ichkeiten beri icksichtigt , deshalb ergeben sich dort etwas andere Zahlen.) 
Die Querschnitte wurden auf der Basis des i n R u n K gewonnenen Datensatzes berech-
net, da hier die beste und sauberste Trennung erzielt werden konnte. M a n erhalt damit 
f i i r ^^^Ha einen Bddungsquerschnitt von 5.3 ± 2.8nb und f i i r ^^^Ha einen von 1.6 ± l .Onb 
[Sea 92]. Die Summe dieser beiden Werte s t i m m t i m Rahmen des Fehlers m i t dem fri iher 
best immten Wert von 8.3 ± 2.4 nb [Kra89] i iberein, bei dessen Berechnung noch nicht m i t 
dem gemeinsamen Entstehen zweier Isotope gerechnet werden konnte. 
5.5.7 Zusammenfassung 
I m Rahmen der 1990 durchgefi ihrten Experimente gelang es erstmals, das bisher unbe-
kannte N u k l i d ^^^Ha i n chemisch isolierten Proben nachzuweisen und seine Zerfallseigen-
schaften naher zu untersuchen. Es zerfallt unter Emission von a -Par t ike ln u n d durch 
Spontanspaltung m i t einer Halbwertszeit von 26.9l^6,'4 s- Der Spaltzweig betragt 57t\l%. 
Das Energiespektrum der gemessenen Spaltprodukte deutet eine symmetrische Massenver-
te i lung an, die m i t t l e r e totale kinetische Energie liegt bei 207 M e V . Endgi i l t ige Aussagen 
sind hierzu jedoch nicht mogiich, da keine koinzidenten SpaJtfragmente gemessen werden 
konnten. Wei terh in kann ein Zerfall durch Elektroneneinfang nicht ausgeschlossen werden. 
Die beobachteten a-SpaJt-Korrelationen waren der Anlaf i zur Suche nach einem Spaltzweig 
der Tochter ^^ ®Lr i n den Daten eines vorangehenden Experiments , der auch gefunden wurde 
[GreOl ] . Der Bddungsquerschnitt f i i r ^^^Hain der Reaktion 249Bk ( i«0,4n) betragt 1 0 ± 6 n b 
bei 9 3 M e V Strahlenergie und 1.6 ± l .Onb bei 9 9 M e V . 
Die B i l d u n g von ^^^Ha bei 99 M e V machte es notwendig, den Bi ldungsquerschnitt f i i r 
die P r o d u k t i o n von ^^^Ha bei dieser Energie zu revidieren, er betragt 5.3 ± 2.8 nb. Bei 
der niedrigen Energie von 93 M e V kann f i i r die Reaktion ^^^Bk(^^0,5n) nur ein Grenzquer-
schnitt von < 1.3 nb angegeben werden. 
Da ein Tei l der bei 99 M e V Strahlenergie beobachteten Spaltungen dem Zerfall von 
^^^Ha und seiner Tochter ''%r zugeordnet werden mufi , war es erforderl ich, auch den 
Spaltzweig von ^^^Ha neu zu berechnen, er reduzierte sich auf einen Wert von r u n d 33%. 
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Die m i t t l e r e kinetische Energie der Spaltfragmente des ^°^Ha betragt 197.5 M e V . Hierbei ist 
allerdings zu beachten dafi neben ^°^Ha auch die Nuk l ide ^^^Ha u n d ''%i zu den Spaltungen 
beitragen. Ferner kann auch i m Falle des ^^^Ha ein ZerfaU durch Elektroneneinfang nicht 
ausgeschlossen werden, so dafi unter Umstanden auch ^°^Rf, das m i t einer Halbwertszeit 
von r u n d 50 ms spaltet , zum Spektrum beitragt . 
Betrachtet m a n die Zerfallseigenschaften des neuen Nukl ids ^^^Ha, so w i r d auch k lar , 
w a r u m die bisherigen Versuche, es herzustellen und nachzuweisen, scheinbar erfolglos ge-
bUeben sind: Die Halbwertszeit s t i m m t i m Rahmen des Fehlers m i t der des ^°^Ha i iberein, 
so da£ sich kein Hinweis auf einen weiteren bei 99 M e V gebildeten Spontanspalter ergab. 
Fri iher beobachtete a-Zerfalle m i t Energien zwischen 8.3 und 8.4 M e V wurden m i t rucht 
ideal gewichtslosen Proben begri indet , so dafi selbst korreUerte Paare m i t vergleichsweise 
ruedrigen Energien von M u t t e r und Tochter nicht auf ein neues N u k l i d zuruckgef i ihrt wur -
den [See 89]. 
Die Frage nach der Herkunf t des 1988 beobachteten a-Peaks bei 8.49 M e V lafit sich 
rucht abschUefiend beantworten, da die 1990 beobachteten Ereigrusse i m entsprechenden 
Energiebereich m i t einer Ausnahme Lebensdauern besafien, die m i t der Halbwertszeit von 
^°^Ha konsistent s ind. Zur endgi i l t igen K l a r u n g sind weitere Exper imente erforderUch. 
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A b b i l d u n g 42: Reichweite von a-Partikeln in Wasser nach [MarJO] 
6 a-Spektroskopie in Fliissigkeiten 
6.1 E i n l e i t u n g u n d P r o b l e m s t e l l u n g 
Bei Untersuchungen zur Chemie und Kernchemie der schwersten Elemente ergeben sich 
diverse Schwierigkeiten, die den experimentellen Zugang zu diesen Kernen l i m i t i e r e n . E i -
nige davon sind i n den vorangegangenen K a p i t e l n bereits angesprochen worden. Wegen 
der kurzen Halbwertszeiten der Kerne am Ende des Periodensystems ist es erforderl ich, 
schnelle Verfahren zur Abtrennung und Probenpraparation einzusetzen. M i t speziellen 
HPLC-Techniken ist es mogiich, chromatographische Trennungen innerhalb weniger Se-
kunden durchzufi ihren [Sca92, B r i i 9 2 ] . Problematisch ist dagegen die Probenherstel lung, 
da zur a-Spektroskopie gewichtslose Mefipraparate erforderlich sind, u m eine gute Energie-
auflosung zu gewahrleisten. Eine Mogl ichkeit , diese Prozedur zu beschleunigen ware , d i -
rekt i m Eluat der chromatographischen Trennung zu messen. Hierzu kann m a n grofiflachige 
PIPS-Detektoren einsetzen, die seit einiger Zeit kommerziel l erhalt l i ch sind ( C A N B E R R A 
S E M I C O N D U C T O R S , Geel, Belgien). Diese Detektoren zeichnen sich durch eine grofie me-
chanische und chemische Stabi l i tat der akt iven Oberflache aus, so dafi m a n sie d irekt 
zum a- und /3-Zahlen i n fliissigen Medien einsetzen kann [Bur 87]. Bei der Planung und 
Durch f i ihrung solcher Messungen sind einige Punkte zu beachten, die f i i r das Gelingen 
entscheidend sind. 
Bedingt durch die geringe Reichweite von a-Teilchen und Spal tprodukten i n Wasser 
darf die Dicke des Fliissigkeitsfilms einige zehn Mikrometer nicht i ibersteigen, u m eine 
vertretbare Energieauflosung zu gewahrleisten. Gleichzeitig mufi die Dicke der Fliissig-
keitsschicht i iber die gesamte Flache so gleichmafiig wie mogiich sein, was hohe Anspriiche 
an die Maf ihal t igkei t der benutzten Einzelteile stel lt . 
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Der urspriingUche P lan , ungefafite Detektoren zu verwenden, wurde bald aufgegeben, 
wei l die Schwierigkeiten bei der elektrischen K o n t a k t i e r u n g u n d die mechanische E m p f i n d -
Uchkeit des aufgedampften A l u m i n i u m r i n g s zu einer hohen Ausfa l l rate f i i h r t e n [Hab 89a]. 
Stattdessen wurden fer t ig mont ier te Detektoren aus dem C A N B E R R A - L i e f e r p r o g r a m m ver-
wendet, wobei die Mel5zelle quasi u m das Detektorgehause „herumkonstruiert" wurde . 
I m Folgenden werden zunachst einige Vorversuche beschrieben, anschliefiend w i r d 
ausf i ihr l i ch auf K o n s t r u k t i o n u n d B a u der Mefizelle eingegangen u n d z u m Schlufi werden 
die ersten Ergebnisse m i t dem an A R C A I I gekoppelten System vorgestellt . 
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6.2 V o r v e r s u c h e 
I m Rahmen dieser Tests, die zunachst an einem einfachen M o d e l l durchgef i ihrt wurden , 
sollte eine Reihe von Pragen geklart werden, die f i i r die Konzept ion der Melizelle von Be-
deutung waren. I n diesem Zusammenhang sind insbesondere das F i i l l en und Entleeren der 
Mefizelle, die Einste l lung der Schichtdicke sowie die A b d i c h t u n g des daraus resultierenden 
Volumens von Bedeutung. Ausgangspunkt waren die i n [Hab 89a] beschriebenen Versuche 
z u m B a u einer Mefizelle zur Ankopplung an das Zentrifugensystem S I S A K I I I [Per 89]. 
Hauptunterschied zwischen A R C A I I und SISAK I I I ist die Arbeitsweise: Das Zentr i fu -
gensystem arbeitet voUkontinmerl ich, so dafi eine daran einzukoppelnde Mefizelle f i i r den 
Durchfluf ibetrieb bei Fluf iraten zwischen f i i n f und zehn M i l l i l i t e r n pro M i n u t e ausgelegt 
sein muf i , wahrend A R C A I I i m zyklischen Betrieb sammelt und t rennt . Das bedeutet, dafi 
eine Frakt i on i n die K a m m e r gepumpt, gemessen und dann durch die nachste Frakt i on von 
der folgenden Trennung verdrangt w i r d . Die dabei auftretenden Fliisse liegen i m Bereich 
von ein bis zwei M i l l i H t e r n pro M i n u t e . 
Insgesamt ergeben sich folgende Forderungen an die Mefizelle: 
- gleichmaflige Schichtdicke 
- reproduzierbare und genaue Abstandseinstellung 
- geringe To tvo lumina 
- L ichtd icht igke i t 
- Wasserdichtigkeit 
- chemische Resistenz gegen die benutzten Losungen 
- Reproduzierbares Verhalten be im Fraktionswechsel: 
voUstandige Verdrangung ohne Vermischung 
6.2.1 Fiillen und Entleeren der Mefizelle 
F i i r diese Versuche wurde zunachst eine einfache Modellzelle aus Plexiglas gebaut, die i n 
A b b i l d u n g 43 gezeigt i s t . Sie besteht aus zwei pol ierten Plexiglasscheiben, die durch sechs 
Schrauben mite inander verbunden sind. Als Abstandshalter dient ein R ing aus T i tanfo l ie 
von 25 fj,m Starke. Kupfer ist f i i r diesen Zweck nicht geeignet, wei l es zu weich ist . 
I m U n t e r t e i l ist eine N u t eingestochen, i n der ein O-Ring l iegt . Dieser hat die Aufgabe, 
das durch die T i tanfo l i e definierte Volumen abzudichten. Dazu wurden zwei verschiedene 
Oberteile gefertigt : 
a) nait Zu - u n d A b l a u f an einander gegeniiberUegenden Seiten 
b) m i t zentralem Zulauf und sechs kreisformig angeordnete Ablaufoffnungen am Rand. 
Zu- und A b l a u f erfolgten durch Kunstoffschlauche, die i iber Standard H P L C - F i t t i n g s 
( L A T E R , Heidelberg) m i t der MefizeUe und untereinander verbunden sind. Die „aktive 
Flache" ist durch den 0 - R i n g begrenzt, sie hat einen Durchmesser von 60 m m , bei einer 
Schichtdicke von 25 fim result iert daraus ein Volumen von 70.7 fj\. Zunachst wurde m i t dem 
Oberte i l a das F i i l l - und Entleerverhalten untersucht. Dahinter stand die Idee, mehrere 
Mefizellen hintereinander zu schcdten, u m die Losung quasi von einer i n die nachste zu 
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Verschraubungen Zulauf Ablauf 
0 - Ring — • — (Titanfolie) 
1cm 
A b b i l d u n g 43: Aufbau der Modellzelle zur Untersuchung des Fullverhaltens 
schieben u n d so langere Mefizeiten zu erhalten. Das Ergebnis ist i n A b b i l d u n g 44a und 
b gezeigt. Zunachst wurde Wasser i n die Mefizelle gepumpt , danach blaue T i n t e . Dabei 
b i ldet sich recht schnell ein K a n a l , der zeigt, dafi das Wasser nicht vol lstandig verdrangt 
w i r d . Erst nach Zugabe von 200 / i l , das ist fast das dreifache Zellenvolumen, ist das Wasser 
zum grofiten Te i l durch T i n t e ersetzt. Diese A r t von Zu- und A b l a u f ist also offensichthch 
ungeeignet. 
M i t dem zweiten Oberte i l (zentraler Zulauf, sechs radia l angeordnete Ablaufoffnungen) 
wurden analoge Versuche gemacht. Dabei wurden verschiedenfarbige Losungen benutzt , 
die m i t Hi l fe von Luer -Adaptern und Injektionsspritzen eingespeist wurden . Obwohl es 
beim Farbwechsel einige Probleme m i t Luftblasen gab, sahen die Ergebnisse recht v ie l -
versprechend aus, wie A b b i l d u n g 44c und d zeigt. Versuche, die Mefizelle durch Ardegen 
von V a k u u m leerzusaugen und die neuen Frakt ionen jeweils i n die leere Zelle einzufi i l len 
schlugen dagegen fehl . 
6.2.2 Einstellen der Schichtdicke 
Es boten sich zunachst verschiedene Konzepte f i i r das Einstel len der Schichtdicke an, die 
jedoch nur zum Tei l geeignet sind, die hohen Anforderungen an Genauigkeit und Reprodu-
zierbarkeit der Abstandseinstel lung zu erf i i l len. Die „einfachste" Losung ware es, die Teile 
der Mefizelle so genau zu arbeiten, dafi be im Zusammenbau „auf Anschlag" ein genau 
definierter Spalt zwischen Detektoroberflache und Oberted b le ibt . Die m i t den gangi-
gen Bearbeitungstechniken erreichbaren Genauigkeiten sind ±0.01 m m beim Drehen und 
±0.005 m m be im Schleifen, wobei Letzteres nicht i m Hause durchgefi ihrt werden kann. 
Aufierdem sind die Toleranzen dann immer noch zu grofi. 
Da ein einsteUbarer und mefibarer Abstand wiinschenswert erschien, u m das Zellenvolu-
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A b b i l d u n g 44: Versuche zum Fullen und Entleeren der Mefizelle mit den beiden Obertei-
len. a) Nach Einfiillen von etwa 80fil Tinte und b) nachdem 200fil durch die Modellzelle 
gepumpt wurden. c) Nach Zugabe von 50fil und d) nach Zugabe von 80fil. e) Nach ab-
wechselndem Einfiillen von jeweil lOfil Wasser und Tinte. Vor Beginn der Versuche war 
die Zelle jeweils mit Wasser gefiillt. 
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- Gewinde fiir 
Spannschrauben 
- Bohrung fiir Spannbuchsen 
A b b i l d u n g 45: Aufbau der Modellzelle zum Testen der Abstandseinstellung. 
men dem Elut ionsvo lumen von A R C A I I anzupassen, mufite nach einer anderen Mogl ich-
keit gesucht werden. B e i m d r i t t e n Pro to typ der i n [Hab 89a] entwickelten MefizeUe fur 
S I S A K I I I erfolgte die AbstandseinsteUung und Messung m i t Hi l fe von Mikrometerschrau-
ben (Mauser ) , die das Gehause gegen einen Federdruck zusammenhalten [Hab 89b]. Dies 
ist rucht ganz unproblematisch, da die Genauigkeit von Mikrometerschrauben begrenzt ist 
( ± 4 ^ m Toleranz) und sie dari iberhinaus nicht dafi ir ausgelegt sind, gegen aufiere Kraf te 
zu arbeiten. 
Als A l t e r n a t i v e bot sich die Verwendung von i n d u k t i v e n Langenmefita.stern an, wie sie 
bei der HersteUung von Prazisionsbauteilen Verwendung f inden. Die eigentUche Abstands-
einstel lung erfolgt dann i iber Feingewindeschrauben, die i m Gehause integr ier t sind. Z u m 
Messen wurden i n d u k t i v e Axialmefitaster G T 2 1 ( T E S A , Renens/Schweiz) benutzt , die an 
ein digitales Anzeigegerat (Tesatronic T T D 2 0 ) vom gleichen HersteUer angeschlossen wa-
ren. M i t den Tastern lassen sich Abstande von ± 2 m m bei einer Genauigkeit von 0.01/xm 
messen. Das Anzeigegerat verfi igt i iber zwei Mefibereiche (2000 ± 1 / 200 ± 0 .1 / im) . Die 
Abweichung b e t r i g t 0.5% vom M a x i m a l w e r t , die N u U p u n k t d r i f t Uegt bei < 0 .06%/°C. So-
m i t ist eine hohe Genauigkeit gewahrleistet. Das Anzeigegerat hat zwei Eingange, wobei es 
mogUch i s t , zwei dort angeschlofiene Taster getrennt abzulesen sowie Summe und Differenz 
der beiden Mefiwerte anzuzeigen. M i t zwei Anzeigegeraten und vier Mefitastern kann man 
so den Abstand genau und reproduzierbar einsteUen. Erste Tests m i t einer ModeUzelle aus 
Plexiglas ( A b b i l d u n g 45) ergaben, dafi dieses System i m Pr inz ip brauchbar ist . Die Ver-
sion m i t vier Mefitastern und vier EinsteUschrauben bewahrte sich allerdings n i cht , da be im 
Verdrehen einer EinsteUschraube eine Anderung aller vier Abstande erfolgte, die MefizeUe 
verzog sich. Wesentlich besser funkt io iuerte die EinsteUung bei der Verwendung von drei 
Schrauben und drei Mefitastern. Hier war eine genaue und gleichmafiige EinsteUung der 
gesamten Schichtdicke gewahrleistet. 
6.2.3 Abdichtung des aktiven Volumens 
Die Abstandseinstel lung durch einen dem Detektor gegeniiberUegenden verschiebbaren 
Stempel ergibt ein zylinderformiges Volumen, das durch die Losung ausgefiillt w i r d . Die 
A b d i c h t u n g dieses Volumens erfolgt d irekt auf der Detektorflache. Dadurch hat die ein-
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gefullte Losung keine Mogl ichkeit , durch Kapi l larkra f te i n Teile der Mefizelle zu wandern, 
wo sie zu Korros ion , K o n t a m i n a t i o n und ahnlichen Problemen f i ihren kann. Da die A b -
laufoffnungen u n m i t t e l b a r am Rand der resultierenden Flache liegen, ist gewahrleistet, dafi 
be im Ein f i i l l en der neuen Frakt ion die vorhandene Fliissigkeit vol lstandig verdrangt w i r d . 
We i l das Dichtungsmater ia l bei der Montage der Mefizelle und Einste l lung der Schicht-
dicke des Fliissigkeitsfilms zusammengedriickt w i r d , empfiehlt es sich, Gummid i chtungen 
aus P la t tenmater ia l zu verwenden. 0-Ringe liegen nait einer re lat iv kleinen Flache auf und 
verursachen deshalb eine hohe Druckbelastung des Detektors. Dari iberhinaus hatte sich 
bei den Versuchen m i t der ersten Mefizelle gezeigt, dafi die Losungen i n die f i i r den 0 - R i n g 
eingestochene N u t wandern und die Zelle nach einer gewissen Zeit undicht w i r d . Bei der 
Auswahl des Dichtungsmaterials miissen zwei Dinge beachtet werden: 
- Es darf nicht zu hart sein, damit der Kra f taufwand be im Zusammendri icken zum 
Einstel len des Abstands und damit die mechanische Belastung f i i r den Detektor nicht 
zu hoch ist . 
- Es mufi resistent gegen die benutzten Chemikalien sein. 
Aus dem viel falt igen Angebot der F i r m a K a r l Spah G m b H & Co .KG (Scheer) wurden zwei 
Qual i ta ten zu Testzwecken ausgewahlt: 
- V lTON, auf Teflonbasis, ein re lat iv festes M a t e r i a l , das auch von CANBERRA bei der 
Montage wasserfester Detektoren benutzt w i r d und das sich durch hohe Chemikal i -
enbestandigkeit auszeichnet 
- SI 40 T R , ein transparenter S i l ikongummi , der eine geringere Chemikalienbestandig-
keit hat , aber dafiir erheblich weicher und flexibler ist 
Den Sil ikondichtungen wurde der Vorzug gegeniiber den V lTON -Ringen gegeben, da sie sich 
bei Vorversuchen als ausreichend bestandig gegeniiber den verwendeten Losungen erwiesen 
hat ten u n d eine geringere mechanische Belastung fur den Detektor darstel l ten. 
6.3 E n t w i c k l u n g e i n e r Mef izel le a u f d e r B a s i s fert ig m o n t i e r t e r 
P I P S - D e t e k t o r e n 
6.3.1 Prototyp fiir 450mm2-SPD-Detektor 
Ausgehend von den schlechten Erfahrungen, die i m Hause bei der Verwendung ungefafiter 
Detektoren gemacht wurden und wegen der weitgehend ungeklarten Frage der elektrischen 
K o n t a k t i e r u n g wurde bei der Entwick lung einer Mefizelle von fer t ig montieren Detektoren 
aus dem CANBERRA -Lieferprogamm ausgegangen. Dabei wurde zunachst m i t kleinfor-
matigen Detektoren das Verfahren getestet. Zunachst kam ein 450 m m ^ grofier PIPS aus 
der SPD-Serie zum Einsatz. Seine Abmessungen und Eigenschaften sind i n der folgenden 



















A b b i l d u n g 46: Aufbau der kleinen Mefizelle 
A k t i v e Flache 450 mm^ „Depletion dephth"* 100 / im 
Durchmesser akt . F I . 2 3 . 9 m m Betriebspannung +40 V 
Gehausedurchmesser 32.0 m m Leckstrom < 4 0 n A 
Gehausedicke 12.3 m m a-Auflosung < 25keV F W E M 
* „Depletion dephth" ist die Dicke der an Ladimgstragem verairmten Schicht. 
Die Teile, die m i t der Losung i n K o n t a k t kommen (Oberte i l , bei Leckagen auch das M i t -
te l te i l ) sind aus T i t a n gefertigt. Der Detektor w i r d durch die Grundp la t t e aus Messing an 
seinem Platz gehalten. Dabei w i r d durch eine Gumnuscheibe verhindert , dafi der Detektor 
bei zu grofiem Druck zerstort w i r d . I m M i t t e l t e i l sind die EinsteUschrauben fest veran-
kert , aufierdem werden die Mefitaster durch Spannbuchsen aus Messing i n das Gehause 
integr iert . 
Das Oberte i l n i m m t Zu - und Ablaufschlauche auf, es ist als bewegUcher Stempel kon-
s t ru ier t , dessen Unterseite parallel zur Detektorflache das Volumen, beziehungsweise die 
Schichtdicke, definiert . Die seitliche Begrenzung bi ldet ein S i l ikongummir ing (21 x 23 m m , 
1 m m dick ) . U m bei den ersten Versuchen den Detektor nicht zu beschadigen, wurde ein 
einfaches M o d e l l benutzt : I n einem Plexiglas block, der die gleichen Abmessungen hatte wie 
das Detektorgehause lag ein „Dummy" , eine SiUciumscheibe m i t den gleichen Abmessungen 
wie ein „echter" Detektor . 
Die Einste l lung des NuUpunkts erfolgte zuerst ohne D i c h t g u m m i nur gegen den Druck 
der i n das Gehause integr ierten Federn. Dabei war auf den letzten fim ein hoher Kraf tauf -
wand zu spiiren, der sich nicht nur durch die Federkraft erklaren laf i t . Wahrscheiidicher er-
schien es, dafi die Gummiunter lage i m Bereich der BNC-Buchse unter dem Detektorgehause 
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nachgibt , da deren Kompress ib i l i tat zunachst nicht beri icksichtigt worden war. Uberlegun-
gen, wie m a n das beginnende Zusammendriicken dieses Gummis anzeigen konnte , f i ih r ten 
zu keinem realisierbaren Ergebnis. Andererseits nahm der D u m m y i m Detektormode l l auch 
keinen Schaden, so dafi - als einfachste Losung- auf den G u m m i verzichtet wurde. 
Versuche, i n denen die Stab i l i tat des einmal eingestellten Abstandes i iber langere Zeit 
beobachtet wurde , wobei auch Fliissigkeit durch die Zelle gepumpt wurde, ergaben vielver-
sprechende Resultate. Nach fi infzehn Stunden hatte sich der eingestellte Abs tand von 20 
fim nur u m etwa einen fim verandert. Gleichzeitig ergaben Fluf i raten von bis zu 2 m l / m i n 
keine Undicht igke i ten und auch keine Anzeichen von Druckaufbau. 
6.3.2 Messungen von ^^^^Bi/Po 
Nach Abschlufi der mechanischen Tests wurde dann der „echte" Detektor eingebaut. We-
gen dessen Lichtempf indl ichkeit wurde die Mefizelle i n ein schwarzes Tuch gehi i l l t , und 
zusatzlich i n einen l i chtdichten Kasten gesetzt. Bei alien Messungen wurde Standardelek-
t r o i u k verwendet, zur Uberpr i i fung der elektronischen Auflosung stand ein Pulsgenerator 
zur Verf i igung. Die Spektren wurden m i t Hil fe eines N D 66-Systems dargestellt und auf 
Magnetband gespeichert. 
Zur Messung wurde eine Losung benutzt , die ^^^Pb i m Gleichgewicht m i t seinen a-
akt iven Folgeprodukten ^^^Bi / P o enthalt . Diese Mitg l ieder der 4n-Zerfallsreihe konnen 
m i t verdi innter H C l von einer Kationenaustauschersaule, die m i t ^^^Th beladen ist , eluiert 
werden. 
Die a-Energien und Zerfallszweige sind i n der folgenden Tabelle zusammengefafit: 
2i2sBi E„ = 6.05 M e V L = 70.2 % 
6.09 M e V L = 26.8 % 
2i2flPo E„ = 8.78 M e V I„ = 100 % 
Vor Beginn der Messung wurden zunachst lOO/xl der a -akt iven Losung angefarbt, u m Lecka-
gen und Kontaminat i onen leichter zu erkennen. Diese Losung wurde vorsichtig i n die Zelle 
gedri ickt , dabei war eine Schichtstarke von 20/xm eingestellt. Das gemessene Spektrum 
zeigt A b b d d u n g 47a. Die beiden Peaks bei 6.04 und 8.78 M e V waren k lar zu erkennen, die 
Halbwertsbreite ist m i t r u n d 650 keV jedoch re lat iv hoch, insbesondere wenn man sie m i t 
dem i n [Hab 89a] gezeigten a -Spektrum, das bei r u n d 40 fim Schichtdicke gemessen wurde, 
vergleicht. Dor t betrug die Auflosung r u n d 30keV. 
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A b b i l d u n g 47: a) a-Spektrum von '^'Bi/Po in verdiinnter HCl gemessen mit dem 450mm' 
grofien Detektor bei einer Schichtdicke von 20 fim; Mefizeit SO min. b) Untergrundspektrum 
der mit Wasser gefiillten Mefizelle nach der ersten Meflreihe mit ''^'Bi/Po. Die Mefizeit 











A b b i l d u n g 48: Explosionszeichnung des 450 mm' grofien, montierten Detektors. Die Mes-
singplatte und der BNC-Stecker sind durch einen eingeloteten Draht verbunden 
N u n wurde die Dicke der Fliissigkeitsschicht schrittweise reduziert , wobei sich luchts an 
der Qual i tat des Spektrums anderte. Nach einer gewissen Zeit wurden negative Schicht-
starken erreicht, was zunachst rucht ganz einzusehen war. Schhefllich wurde die Mel5zelle 
m i t Wasser gespiilt und anschliefiend vierzig Stunden lang der Untergrund gemessen. Dfis 
resultierende Spektrum zeigt A b b i l d u n g 47b. Trotz der schlechten Stat is t ik ist deut l ich zu 
erkennen, dafi sich die Auflosung verbessert hatte . 
Eine zweite Mefireihe brachte keine anderen Ergebrusse, vielmehr t r a t e n p lotz l i ch Sig-
nale m i t ungewohnlicher Peakform e.uf, gleichzeitig verschlechterte sich die Pulserauflosung 
dramatisch. Daraufh in wurde die Zelle demontiert und der Detektor wurde auf sichtbare 
Schaden untersucht. Dabei fiel auf, dafi der L e i t g u m m i stellenweise unter dem Gehause 
herausgekommen war. Eine KontroUmessung eines a-Praparats i m V a k u u m ergab ein E n -
ergieauflosung von i iber 100 keV, der Leckstrom war auf i iber 7/iA gestiegen. 
Da der Detektor offensichtlich massiv beschadigt war, wurde er ganz auseinandergenom-
men: I m Detektorgehause befindet sich eine Feder, welche die Komponenten daran hindert 
sich gegeneinander zu verschieben. Sobald der aufiere Druck grofier w i r d als die Federkraft , 
w i r d die Siliciumscheibe nach innen gedriickt, dabei kann der L e i t g u m m i verrutschen. Dies 
mufi i m vorliegenden Fall geschehen sein, da der aufgedampfte A l u n u r u u m k o n t a k t an e in i -
gen Stellen regelrecht abradiert war. Dieser Detektor typ war mechaiusch rucht belastbar 
und somit nicht f i i r den Einsatz i n dieser Mefikammer geeignet. Eine weitere potentiel le 
Fehlerquelle ist der L e i t g u m m i r i n g , der wegen seiner schwammartigen Konsistenz, bei ei-
ner Leckage Teile der Losung aufsaugen und sie ins Detektorinnere weitergeben kann. Dies 
f i i h r t dann zu Kurzschliissen und Kontaminat ionen. 
Das Ergebnis der ersten Versuche kann folgendermafien zusammengefafit werden: Die 
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entwickelte Mefizelle ist zur Messung von a -Par t ike ln aus d i innen Fli issigkeitsf i lmen geeig-
net. Schwachpunkt der Konzept ion scheint der Aufbau des Detektors zu sein, der den bei 
der Einste l lung der Schichtstaxken auftretenden Dr i i cken nicht standhielt . Daraus ergeben 
sich die folgenden Anforderungen : 
- Die Komponenten des Detektors di ir fen sich bei den verwendeten Dri i cken nicht 
verformen lassen, gleichzeitig miissen Mafinahmen bei der K o n s t r u k t i o n der Mefizelle 
ergriffen werden, die einen zu grofien Anpref idruck verhindern. 
- Der L e i t g u m m r i n g sollte eine zusatzliche Di chtung haben, d a m i t bei einer Leckage 
der Detektor nicht geschadigt w i r d . 
Diese Forderungen scheint die CANBERRA ModeUreihe A C R zu erf idlen. Diese Detek-
toren sind speziell f i i r den Einsatz i n agressiven Medien konzipiert und konnen selbst i n 
70% HNO3 oder konzentrierter Ammoniaklosung unbeschadet eingesetzt werden [Bur 87]. 
Die Druckfestigkeit l iegt bei I k g / c m ^ . Die A b d i c h t u n g erfolgt i iber einen V i t o n r i n g , der 
den L e i t g u m m i vor aufieren Einfliissen schiitzt . 
6.3.3 Bestimmung des Anprefidrucks 
Der nachste Schri t t bestand dar in , die zum Zusammendriicken der S i l i k o n - G u m m i dichtung 
erforderliche K r a f t zu best immen. Dazu wurde an der kleinen Mefizelle die Stufe, auf wel-
cher der D i c h t g u m m i aufliegt, auf 0.75 m m abgedreht, so dafi ein 1 m m dicker G u m m i 
0.25 m m i ibersteht. Dann wurde untersucht, bei welchem Anpref idruck man eine einheit-
liche, 2 0 / i m starke Schicht erhalt . M i t den Mafien des Titanstempels errechnet sich ein 
Volumen von 7 fil f i i r diese Schicht. Diese Menge ParafRnol wurde auf einen Objekttrager 
getropft , dann wurde das Kammerober te i l m i t dem D i c h t g u m m i aufgesetzt und so lange 
m i t Gewichten beschwert, bis die Oberflache gleichmafiig benetzt war. Der hierf i ir erfor-
derliche Druck lag bei i iber 1.5kg/cm^. Demzufolge miissen dickere Gummis verwendet 
werden, die bei gleichem H u b u m einen geringeren Prozentsatz zusammengedriickt werden: 
D r i i c k t m a n 0.2 m m Uberstand auf N u l l zusammen, so sind das bei einem 1 m m starken 
G u m m i 20%, bei 2 m m Dicke jedoch nur 10%. Versuche m i t Gummis von 1, 1.5 und 2 m m 
Starke ergaben bei einer Flache von 346 mm^ und einer verbleibenden Schichtdicke von 
20 fim die folgenden Ergebnisse: 
Dicke Uberstand Anpref idruck 
1 m m 
1.5 m m 
2 m m 
150/ im 
150/tm 
150 / i m 
9 0 0 g / c m 2 
7 0 0 g / c m ' 
5 5 0 g / c m 2 
W i e aus der Tabelle ersichtlich ist , war der Anprefidruck bei Gummid i chtungen von 2 m m 




A b b i l d u n g 49: Aufbau der Mefizelle zur Verwendung von grojifldchigen PIPS-Detektoren 
vom Typ WP-2700. 
6.3.4 Mefizelle fiir grofie Detektoren 
I n den endgi i l t igen Aufbau der „grofien" Mefizelle flossen die bei den Vorversuchen ge-
machten Erfahrungen ein, weitere Verbesserungen ergaben sich dann i m Betr ieb , wie zum 
Beispiel die zusatzUche Abd i ch tung zum Detektorgehause u n d der A l u m i n i u m r i n g , der den 
D i c h t g u m m i i n seiner Position ha l t . Abb i ldung 49 zeigt ein Schn i t tb i ld des Gehauses, das 
bei den Versuchen zur Chemie des Hahniums benutzt wurde. Der A u s t r i t t der Losung 
iiber den Ringkanal i m Oberte i l ist vor cdlem aus Platzgr i inden gewahlt , wei l die Anzahl 
der Ablaufoffnungen auf zwol f erhoht wurde. 
Be im B a u von M i t t e l - und Oberte i l der Mefikammer wurden T i t a n u n d A l u m i i u u m 
verwendet, wobei das T i t a n den Detektor umschliefit, wahrend die drei Mefitaster i n das 
A l u m i i u u m integr iert sind. Das Oberte i l aus T i t a n ist i n einen Deckel aus Plexiglas einge-
lassen. Diese Losung wurde gewahlt, u m das Abfluf iverhalten i m Ringkanal besser beob-
achten zu konnen. Von unten w i r d der Detektor schliefilich durch ein P V C - T e i l gehalten. 
Das ist notwendig , weil verschiedene Montageschrauben, auf die kein D r u c k ausgeiibt wer-
den darf, aus der Unterseite des Detektors herausragen. U m ein Verkratzen der Oberflache 
des Detektors durch den K o n t a k t m i t dem Ti tanstempel zu verhindern, wurde eine relative 
NuUpunkteinsteUung m i t Hi l fe einer 23/xm dicken MylarfoUe vorgenommen. 
U m den Leckstrom iiberwachen zu konnen, wurde bei den Versuchen m i t den grofien 
Detektoren eine Spannungsversorgung benutzt , die diese Grofie permanent anzeigt (Dua l 
H V - S u p p l y 3122 D , C A N B E R R A ) . 
Die i n die grofie ZeUe eingebauten Detektoren haben eine akt ive Oberflache von 
2700 mm^. Sie sind i n einem druckfesten Spezialgehause aus Edelstahl mont ier t . Die 
Spezifikationen sind der folgenden Tabelle zu entnehmen: 
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A k t i v e Flache 2700 m m ^ Deplet ion dephth 300 /xm 
Betriebspannung +50 V 
Leckstrom < 300 n A 
a-Auflosung keine Angabe 
Durchmesser ak t . F I . 59 m m 
Gehausedurchmesser 90 m m 
Gehausedicke 15 m m 
Der T i t a n s t e m p e l des Gehauses hat einen Durchmesser von 56 m m , das ergibt eine nutzbare 
Flache von 2463 m m ^ , m i t einer Schichtdicke von 2 3 / i m result iert daraus ein Volumen der 
Mefizelle von 56.6 / i l . 
U m bei den Messungen die Lichtd icht igke i t zu gewahrleisten, wurden die Plexiglasteile 
m i t schwarzem Tesaband abgeklebt, die als Licht le i ter wirkenden transparenten Zu - und 
Ablaufschlauche wurden ebenfalls m i t dem undurchsichtigen Klebeband umwicke l t . Z u m 
Schlufi wurde der ganze Au fbau i n ein schwarzes Tuch gehi i l l t . E i n nait der K a m m e r 
gemessenes S p e k t r u m von ^^^Bi/Po i n 0.1 M H C l ist i n A b b . 50 i m folgenden Abschrutt zu 
sehen. 
6.4 a - M e s s u n g e n 
6.4.1 Energieauflosung in Abhangigkeit vom Abstand 
Bei den ersten Versuchen m i t den grofien Detektoren wurde ebenfalls ^^^Bi / P o - A k t i v i t a t 
eingesetzt, die i n verdi innter H C l gelost war. Hierbei zeigte sich, dafi der Leckstrom ra-
pide ansteigt, sobald der Detektor m i t Fliissigkeit i n K o n t a k t k o m m t . Aufierdem wirken 
die K a b e l der Mefitaster i n Verb indung m i t dem Anzeigegerat wie Antennen und pro-
duzieren durch das Auffangen von Fremdsignalen U n t e r g r u n d und als Folge davon eine 
schlechte Auflosung. Dies Uefi sich durch Best immen der Halbwertsbreite des Pulsersignals 
leicht belegen: Sie be t rug 22 Kanale , wenn das Anzeigegerat eingeschaltet war und ging 
be im Abschalten auf 19 Kanale zuri ick . Zieht m a n dagegen die K a b e l ganz heraus, geht die 
Bre i te auf 14 Kanale zur i ick und das Rauschen am niederenergetischen Ende des Spektrums 
verschwindet fast voUig. Da andererseits die dauernde Messung des e inmal eingesteUten 
Abstandes rucht erforderl ich i s t , wurden die Kabe l wahrend der Messung jeweils vom A n -
zeigegerat getrennt. Durch diese Mafinahme verschwand das Rauschen nahezu voUstandig, 
der Leckstrom konnte dagegen nicht beeinflufit werden, da bei den Betriebsbedingungen 
sogenannte Oberflachenleckagen durch Feuchtigkeit auf der Detektoroberflache [Kno 79] 
nicht zu vermeiden sind. Feuchtigkeit i m Innern des Detektors , zum Beispiel bei Leckagen 
oder bei hoher Luft feucht igkei t lafit sich durch Aufbewahren desselben i m V a k u u m relat iv 
problemlos wieder entfernen. 
a-Spektren, die bei verschiedenen Abstanden i n verdi innter H C l (ca. 0.1 mol /1) aufge-
nommen wurden , zeigten nur gradueUe Unterschiede i n der Auflosung, obwohl die Schicht-
dicke zwischen 15 u n d 100 / im vari iert wurde. W i e bei den Versuchen m i t dem kleinen 
Detektor lag die Halbwertsbreite der a-Peaks bei r u n d 600 keV und anderte sich prakt isch 
rucht bei Veranderungen der Schichtdicke. E i n Beispiel ist i n A b b i l d u n g 50 zu sehen. 
AUerdings ist die Mogl i chke i t , dafi eine gute a-Energieauflosung bei der Messung i n 
Fli issigkeiten [Hab 89] durch Adsorpt ion auf der Detektoroberflache b e w i r k t w i r d , rucht 
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A b b i l d u n g 50: a-Spektrum von '^'Bi /Po in 0.1m HCl bei 2Sp.m Schichtdicke, gemessen 
mit dem WP-2700. Die Mefizeit betrug 10 min. 
nisse zeigen werden. Hier wurde die Elutionslosung f i i r B l e i , B i smut u n d Polo iuum 1 M 
H C l d i rekt eingesetzt. Nach den Ergebrussen von Haberberger u n d M i t a r b e i t e r n [Tra92] 
w i r d insbesondere das Blei bei zu geringen HCl -Konzentrat ionen ( < 0.2 M ) nicht mehr 
ausreichend komplexiert und es kommt zu Hydrolyseerscheinungen, i n I M H C l sind solche 
Effekte noch nicht zu befi irchten. Aus diesem G r u n d wurde bei alien weiteren Versuchen 
m i t 1 M H C l gearbeitet. 
Einen Tei l der i n 1 M H C l gemessenen Spektren zeigt A b b i l d u n g 51 . M a n erkennt j e t z t 
sehr breite Peaks, die kaum S t r u k t u r zeigen. Die beiden Peaks bei 6.09 und 8.78 M e V 
gehen mehr oder weniger ineinander iiber, daneben fa l l t die re lat iv schlechte Stat is t ik ins 
Auge. U m diesen Befund zu verstehen, wurde von Dr . W i l l y Bri ichle (GSI , Darmstadt ) ein 
Monte -Car lo -Programm erstel lt , m i t dem i n Fliissigkeiten gemessene a-Spektren s imuliert 
werden konnen. 
Unter der Annahme einer homogenen Akt iv i ta t sver te i lung werden i n einem durch 
Flache u n d Schichtdicke defiruerten Volumen 10000 a -Par t ike l von ^^^Po m i t einer A n -
fangsenergie von 8.78 M e V i n einem zufalHgen Abstand zur Detektoroberflache und unter 
einem zufal l ig gewahlten W i n k e l i n die Fliissigkeitsschicht e m i t t i e r t . Das Programm er-
rechnet die Reichweite und die Weglange bis zum Erreichen des Detektors, sowie die dann 
noch vorhandene Energie. Wenn diese von NuU verschieden i s t , t ragt das Teilchen zum 
Spektrum bei , sonst geht es verloren. Das gleiche g i l t f i i r a -Par t ike l , die das vorgege-
bene Volumen seithch verlassen, das heifJt i n der Praxis: den D i c h t g u m m i treffen. I n 
A b b i l d u n g 51 sind f i i r verschiedene Abstande gemessene und simulierte Spektren einander 
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gegeniibergestellt. Z u m Verstandnis sei an dieser Stelle angemerkt, dafi das Programm 
nur einen Peak rechnet, naml i ch den des Poloniums bei 8.78 M e V . Das i n den gemesse-
nen Spektren auftretende Ta i l ing an der hochenergetischen Seite dieses Peaks kann von 
der S imulat ion ebenfalls nicht reproduziert werden. Es w i r d dadurch verursacht, dafi die 
Halbwertszeit des Polordums m i t 0.3/is ki irzer ist als die Zeitkonstante des Verstarkers, 
die auf 1 fis eingestellt war. A u f diese Weise konnen korrel ierte Ereignisse von B i s m u t und 
Po lo iuum gemeinsam als ein Ereignis detektiert werden, diesen Effekt bezeichnet m a n als 
„pile-up". M a n erkennt deut l ich die gute Ubere inst immung zwischen Messung u n d Simula-
t i o n . Vergleicht man dagegen die bei 23 /xm gemessenen Spektren i n 0.1 und 1 M H C l ( A b b . 
50 und 51b), so w i r d das Einsetzen von zur Adsorpt ion auf der Detektorflache f i ihrenden 
Effekten deut l i ch . Die i n [Hab 89a] gezeigten Spektren miissen dagegen bei noch n iedr i -
geren HCl -Konzentrat i onen gemessen worden sein, wo die A k t i v i t a t prakt isch vol lstandig 
adsorbiert wurde. Diese Tendenz deutet sich auch bei dem i n A b b i l d u n g 47 auf Seite 143 
gezeigten Untergrundspekt rum an. Gleichzeitig w i r d aus dem Ergebnis der Simulationen 
deut l i ch , dafi die Nachweiswahrscheinlichkeit empfindl ich von der Schichtdicke abhangt. I n 
der folgenden Tabelle sind einige Zahlenwerte f i i r verschiedene Abstande zusammengefafit: 
Schichtdicke N ach wei s wahr s cheinli chkei t 








3000 5000 7000 9000 3000 
Energie/keV 
5000 7000 900C 
A b b i l d u n g 51 : Zum Vergleich zwischen simulierten und gemessenen a-Spektren bei ver-
schiedenen Schichtstdrken. Die auf der linken Seite gezeigten Spektren von Bi/Po (a,b,c) 
wurden in 1 M HCl mit dem 2100 mm'-PIPS aufgenommen. In den simulierten Spektren 
taucht nur der 8.78MeV-Peak des ''^'Po auf. Die eingestellten Abstande waren 4O (a,d), 
23 (b,e) und 15 (c,f) Mikrometer. 
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6.5 o n l i n e - o ; - M e s s u n g e n 
6.5.1 Experimente 1990 
I m Folgenden werden die Exper imente m i t der an A R C A I I gekoppelten Mefizelle vorge-
ste l l t , die i m Zusammenhang m i t den Versuchen zur Chemie des Hahniums durchgefi ihrt 
wurden . Dabei k o m m t es sicherlich teilweise zu Uberschneidungen m i t dem i n K a p i t e l 5.3 
gesagten, diese lassen sich jedoch u m des Zusammenhangs wi l l en nicht vermeiden. 
U m das Fi iUverhalten i n Abhangigkeit von der Elutionszeit zu untersuchen, wurden 
zwei Mefireihen durchgef i ihrt . Zunachst wurde eine ^^^Ac-Quelle i iber den Gasjet an die 
Sammelposit ion von A R C A I I angekoppelt. Das aus der Quelle emaiuerende ^^^Rn wandelt 
sich i iber kurzlebige Zwischenprodukte i n ^^^Pb u m , dessen Tochter ^^^Bi u n d •^^ P^o zerfal-
len durch a-Enoission. Die Folgeprodukte des Radons lagern sich dabei an die KCl -C luster 
des Gasjets an u n d werden zur Chemieapparatur t ranspor t i e r t . 
' ^ ' • l l g i * ' ^ O T S ; ^ ^ ^ 3 6 ^ 
207g^ l 
" ^ B i E„ = 6.28 M e V L = 16 % 
6.62 M e V I« = 84 % 
"^"Po E„ = 7.45 M e V L = 99 % 
Die Mefizelle war hierbei auf einen Abstand von 23 fim eingestellt, das ergibt ein Volumen 
von 56 .6 / i l . Das Bismut wurde f i i n f M i n u t e n lang gesammelt, m i t 0.5 M H C l bei einem 
Fluf i von 1 m l / m i n von der Kationenaustauschersaule eluiert u n d jeweils eine M i n u t e lang 
gemessen. Zwischen den einzelnen Versuchen wurden Saule u n d Mefizelle jeweils sorgfaltig 
gespiilt . Eine Au f t ragung der Gesamtzahlrate i m Bereich zwischen 5.8 und 6.7 M e V i n 
Abhangigkei t von der Elutionszeit ergibt ein M a x i m u m bei etwa 2.5 s, das entspricht einem 
Volumen von r u n d 42/xl. Dar i iber hinaus schien die K u r v e re lat iv breit zu sein. 
I n einem zweiten Versuch wurden die bei der Bestrahlung von ^*®Bk m i t ^^0 entste-
henden A c t i n i d e n m i t 0.5 m a - H I B ( p H = 5) e luiert , dabei kam der Kationenaustauscher 
i n der A m m o i u u m f o r m zum Einsatz. Bei den i n Tabelle 26 angegebenen Zahlraten sind 
jeweils sechs Messungen a 1 m i n zusammengefafit. A u c h bei den Fermiumelut ionen liegt 
das M a x i m u m i m Bereich von 2.5 s. Verglichen m i t der Zahlrate des Direktcatchs lage die 
Nachweiswahrscheiidichkeit allerdings nur bei etwa 1 6 % von 47r. 
Ausgehend vom Integral der Elut ionskurve [Z im 92] wi i rde m a n das E lu t i onsmax imum 





B ismut F e r m i u m 
1.7 87 357 
2.2 175 462 
2.5 462 
2.7 218 443 
2.9 388 
3.2 172 358 
3.7 145 
4.2 96 
Tabelle 26: Ergebnisse der Elutionsversuche mit der grofien Mefizelle. 
wie die reduzierte Ausbeute i n den Versuchen zur E l u t i o n des Fermiums ein Hinweis darauf, 
dal5 das Kammervo lumen kleiner ist als berechnet. 
Bei den Versuchen zur direkten Messung des Hahruums kam das gleiche Elut ionspro-
g r a m m zum Einsatz wie i n R u n K . Die Elutionsdauer wurde so gewahlt , daiJ der E l u -
tionspeak auch bei nur 25 / i l effektivem Zellenvolumen noch sicher vor den Detektor ge-
bracht w i r d . Es wurden i n 392 Trennungen 11 a-Ereignisse m i t Energien i iber 7 M e V 
beobachtet, aufierdem neun Spaltungen. I n Anbetracht der hohen Selektivitat der a - H I B -
Trennungen kann m a n davon ausgehen, dafi praktisch alle a-Ereignisse oberhalb von 7 M e V 
dem H a h n i u m zugeordnet werden konnen. Be im Betrachten von Tabelle 27 w i r d deut l i ch , 
dafi prakt isch alle Ereignisse bei einer Elutionsdauer von 2.5 s auf traten , wahrend bei den 
veranderten Elutionszeiten praktisch keine Zerfalle beobachtet wurden . 
Magazin- Elut ions- Anzahl a-Ereigrusse A n z a h l der 
paar zeit s Experimente Energie M e V ] Spaltereignisse 
1 2.5 ca. 100 7.25, 7.3, 8.6 - 8.8*, 8.2, 8.3 1 
2 1.7 ca. 30 - 0 
2.9 ca. 60 11.7 (Po) 1 
3 2.5 ca. 100 7.75, 8.1, 8.3, 7.3 3 
4 2.5 ca. 100 8.2 4 
Tabelle 27: Zusammenfassung der a- und Spaltereignisse von Hahnium. Die mit * ge-
kennzeichneten a's waren korreliert. Da die Parameter der Kanal-Energie-Eichung nicht 
dokumentiert wurden, mufite die bei den anderen Runs durchgefiihrte offline-Auswertung 
entfallen. Dadurch fehlen auch die Lebensdauem sowie die Energien der Spaltprodukte. 
Basierend auf einer Nachweiswahrscheinlichkeit von 50% von 47r, den Bestrahlungsda-
















A b b i l d u n g 52: Explosionszeichnung des 2700 mm' grofien Detektors. 
392 Exper imenten 89 a-Ereignisse erwarten. Die tatsachlich beobachteten 11 sind nur 12% 
davon. Dies ist ein weiterer Hinweis darauf, dafi das effektive Zellenvolumen wesentlich 
kleiner ist als die berechneten 56 .6 / i l . Hier f i i r ist aller Wahrscheinlichkeit nach die Tatsa-
che verantwort l i ch , dafi die Detektoroberflache nicht p lan war. Dies zeigte sich zum einen 
daran, dafi die optischen Spiegelbilder gerader S t rukturen vo l l i g verzerrt waren, zum ajide-
ren haftete bei der Einste l lung des NuUpunkts die Mylar fo l i e nur teilweise am Stempel. Bei 
einem zweiten Detektor waren die Unebenheiten der Oberflache noch starker ausgepragt 
und f i i h r t e n dazu, dafi die Siliciumscheibe bei der NuUpunktseinsteUung zu Bruch ging. Bei 
der Demontage des zerstorten Detektors zeigten sich zwei gravierende Mangel : Anstel le ei-
ner voUflachigen Le i tgummiunter lage war ein 5 m m breiter L e i t g u m m i r i n g benutzt worden. 
Dadurch besteht die Gefahr, dafi man bei zu starker Druckanwendung die Siliziumscheibe 
durchdr i i ck t . I m vorUegenden Fall f i ihr te jedoch ein Verarbeitungsfehler zum B r u c h : Der 
L e i t g u m n u r i n g lag nicht konzentrisch auf der Messingscheibe (siehe auch A b b i l d u n g 52), 
sondern war bei der Montage u m r u n d 7 m m verrutscht . Das seitUch iiberstehende Tei l war 
zwischen Gehause und Messingplatte eingeklemmt, so dafi die Einzeltei le nur m i t Gewalt 
voneinander gelost werden konnten. 
Die Ergebnissse der Versuche aus dem Jahr 1990 lassen sich folgendermafien zusam-
menfassen: 
- Es ist erstmals gelungen, den Zerfall eines Transactinidenelements d irekt aus der E l u -
tionslosung nachzuweisen. D a m i t ist die Mogl ichkeit gegeben, auch bei Kernen m i t 
noch ki irzeren Halbwertszeiten als der des Hahniums die chemischen Eigenschaften 
zu untersuchen. 
- Das be im Bau der MefizeUe benutzte Konzept der Abstandseichung m i t Hi l fe von 
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Feingewindeschrauben bei gleichzeitiger Abstandsmessung hat sich ebenso bewahrt 
wie die A b d i c h t u n g des effektiven Volumens m i t Flachgummis aus Si l ikon. 
- Die von CANBERRA entwickelte Detektorfassung mufi modi f iz iert werden, wobei ins-
besondere die P lanar i ta t der Detektoroberflache gewahrleistet sein muf i . 
6.5.2 Experimente 1991 
6.5.2.1 Vorbereitungen A u f den Ergebnissen der Versuche des Vorjahres basierend, 
wurde zunachst bei CANBERRA ein neues Detektorgehause entwickelt . Hierbei wurde vo l l ig 
auf den L e i t g u m m i unter dem Detektor verzichtet, s tatt dessen wurde er d i rekt auf einer 
pol ierten Edelstahlscheibe plaziert . Als unterer Abschlufi wurde eine massive Stahlplatte 
benutzt , die r u n d u m 1 4 m m iibersteht und so als Referenz bei der Einste l lung der Schicht-
dicke dienen kann. A b b i l d u n g 53 zeigt schematisch den neuen Aufbau . Auf fa l l ig an dem 
gelieferten Detektor war, dafi der obere Rand des Gehauses aufgebogen war, wohl durch 
den bei der Montage ausgeiibten Druck . Einen Eindruck von dieser S i tuat ion g ibt der u n -
tere Tei l von A b b . 53. Das Gehause wurde m i t Hil fe eines digitalen Mefitasters M T 30 (Fa. 
Heidenhain, Traunreut ) vermessen. Dieses Gerat hat gegeniiber den bei der Abstands-
einstellung benutzten Mefitastern einen wesentlich grofieren MeCbereich (3 cm auf ± 1 fim) 
und ist fest i n einem Stat iv eingebaut. 
Das Ausmafi der Aufbiegung, i n der A b b i l d u n g m i t „a" bezeichnet, wurde an sechs 
Stellen jeweils i n Hohe der Schrauben best immt , es betragt i m M i t t e l mehr als 0.2 m m . 
E i n Hinweis darauf, dafi auch die Siliciumscheibe aufgebogen sein konnte, waren einmal 
mehr verzerrte Spiegelbilder von geraden Strukturen . Problematisch war vor al lem, dafi der 
D i c h t g u m m i durch die Deformation des Gehauses teilweise unter dem Rand herausquoU 
und so seine F u n k t i o n nicht vo l l erf i i l len konnte. Dies br ingt bei auftretenden Leckagen 
Probleme zum einen m i t Kurzschliissen durch die i n den Detektor eindringende Feuchtig-
ke i t , z u m anderen m i t Korrosion des A l u m i n i u m k o n t a k t s , insbesondere bei der Verwendung 
saurer Losungen. 
D u r c h die veranderten Gehausemafie war es nicht zu umgehen, auch eine neue Mefizelle 
zu konstruieren. Zu- und Ablaufe der Losung, sowie die A b d i c h t u n g haben sich gegeniiber 
dem Vorgangermodell nicht verandert, so dafi auf die Darstel lung dieser Details verzich-
tet werden kann. Die Mefitaster sind bei dieser Version ins Oberte i l in tegr ier t , u m die 
Bodenplatte des Detektors als Referenzflache nutzen zu konnen. 
Nach dem Einbau des Detektors i n die Mefizelle wurde zunachst auf L i c h t - und Was-
serdichtigkeit gepri i f t . Der Leckstrom betrug 560 n A bei einer angelegten Spannung von 
- I-40V. Der durch eindringendes Licht bewirkte niederenergetische U n t e r g r u n d kann bei 
Energien oberhalb von 500 keV vernachlassigt werden. Die Oberflache erwies sich als re-
l a t i v p lan , was sich bei der NuUpunksteinstel lung zeigte, wo die Mylar fo l i e i iber die ganze 
Flache fest am Ti tans tempe l h ing . 
Bei der Pr i i fung auf Dicht igkei t wurde der Fluf i sukzessive auf 5 i i d / m i n erhoht , wobei 
sich die e inmal eingestellte Schichtdicke nicht mehr veranderte. A u c h die Langzeitstabi l i tat 
der Abstandseinstel lung war sehr gut . Nach mehreren Stunden, i n denen zwischendurch 
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A b b i l d u n g 53: Schematischer Aufbau des neumontierten WP2700. Im unteren Teil der 
Abbildung sind der Sollzustand und das tatsdchliche Aussehen des Gehduses dargestellt. 
Diese Zeichnungen sind nicht maflstabsgetreu. 
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die Pumpe mehrmals an- und ausgeschaltet wurde, t ra ten keine Anderungen des Abstan-
des auf. Al lerdings zeigte sich einmal mehr die EmpfindHchkeit des Detektors gegeniiber 
elektronischen Storungen: Zur gleichen Zeit liefen i n unmit te lbarer Nachbarschaft Exper i -
mente m i t S I S A K I I I . Zeitgleich m i t dem Einschalten der Zentrifugen ging die Totzei t dra-
stisch i n die Hohe u n d die Auflosung des Pulsersignals verschlechterte sich dramatisch. Die 
am Oszillographen sichtbaren Hochfrequenzstorungen verschwanden schlagartig, wenn die 
Tasterkabel vom Anzeigegerat getrennt oder die SISAK-Zentr i fugen ausgeschaltet wurden. 
Nach Ende der Versuche wurde die Zelle demontiert , dabei war auiJerhalb der Auflageflache 
des Dichtgummis keine Feuchtigkeit zu erkennen, die K a m m e r war also auch bei erhohten 
Fluf iraten dicht . 
6.5.2.2 M e s s u n g e n m i t 226,227pg^ -q-^  ^jg^jgn Protact in iumisotope m i t den Massen 
226 u n d 227 entstehen bei der Bestrahlung von ^^^Th m i t Protonen i n der Reaktion 
^^^Th(p, xn)j,=6,7^^^'^^'^Pa. Bei einer Protonenenergie von 60 M e V liegen die Querschnitte 
f i i r beide Isotope bei r u n d l i m b [Suk74]. Die Bestrahlung wurde am Phi l ips Cyclotron 
des Paul-Scherrer-Instituts (V i l l i gen , Schweiz) durchgef i ihrt . Die Reaktionsprodukte wur -
den m i t einem He /KCl -Gas je t zur Sammelfr itte von A R C A I I t ranspor t i er t . Das Protac-
t i n i u m wurde durch Kationenaustausch u n d Komplexieren m i t ungepufferter 0.05 M a-
H I B von den anderen gebildeten A k t i v i t a t e n getrennt und direkt i n die a-Mefizelle eluiert 
[Sca92, Z i m 9 2 ] . Die Dicke der Fliissigkeitsschicht war wieder auf 2 3 / / m eingestellt m i t 
einem resultierenden theoretischen Volumen von 56 .6 / i l . Nach einer Pause von 30 s wurde 
200 s lang ein Spektrum aufgenommen. 
Zunachst wurde wieder wie be im Vorgangermodell versucht, das Vo lumen der Mefizelle 
m i t Hil fe einer Elut ionskurve zu bestimmen. Dazu wurden die Elutionszeiten zwischen 
einer u n d acht Sekunden var i iert . Als Indikator diente der Peak bei 8.819 M e V , der dem 
Zerfall des ^^^At zuzuordnen ist . Dieses Isotop entsteht i iber kurzlebige Zwischenglieder 
durch a-Zerfal l von ''^Va. 
Zeit Zahlrate % vom M a x i m u m 
I s 13.0 ± 1 1 . 8 2.6 ± 2 . 4 
2s 145.8 ± 16.3 29.4 ± 3 . 3 
3s 228.9 ± 18.6 46.1 ± 3 . 3 
4s 433.7 ± 2 5 . 1 87.7 ± 5 . 1 
5s 496.3 ± 2 6 . 3 100.0 ± 5 . 3 
6s 482.5 ± 24.0 97.2 ± 4 . 8 
7s 332.7 ± 2 4 . 4 67.0 ± 4 . 9 
8s 209.0 ± 18.2 42.1 ± 3 . 7 
Tabelle 28: Fullverhalten der im Jahre 1991 benutzten Mefizelle in Abhdngigkeit von der 
Elutionszeit. Die Zahlraten sind jeweils um den Untergrund von der vorhergehenden Mes-
sung korrigiert. 
Die i n der A b b i l d u n g neben Tabelle 28 eingezeichnete Kurve ist i m ansteigenden Tei l das 
Integral der Elut ionskurve , der absteigende Teil entspricht dem Verdrangen der A k t i v i t a t 
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A b b i l d u n g 54: a-Spektrum von 226,227p^ ihren Folgeprodukten. a) SOs nach Ende der 
Trennung und b) 105 min spdter. Die Mefizeit betrug jeweils 200 s. 
aus der 56 fil grofien Zelle. Aus den vorliegenden Daten kann nur geschlossen werden, dafi 
die Zelle grofi genug war, die Hauptmenge der eluierten A k t i v i t a t aufzunehmen. Ware sie 
wesentlich kleiner, wi i rde das M a x i m u m schon fr i iher auftreten, so wie bei den Versuchen 
m i t dem Vorgangermodell . Aus den Daten f i i r die Entleerung kann kein ganz eindeutiger 
Schlufi i iber die wahre Zellengrofie gezogen werden, da hier offensichtlich Untergrundpro -
bleme durch Adsorpt ion eine Rolle spielen. Das bedeutet, dafl bei den Elut ionszeiten, die so 
lang s ind, dafi ein Tei l der eingefidlten A k t i v i t a t die Mefizelle wieder verlassen soUte, rucht 
nur die i n der vorangehenden Messung adsorbierte A k t i v i t a t zum U n t e r g r u n d be i t ragt , son-
dern auch der Tei l der gerade eluierten A k t i v i t a t , der wahrend des Durchpumpens durch 
die Zelle adsorbiert wurde. 
A b b i l d u n g 54a zeigt eins der erhaltenen Spektren. M a n erkennt mehrere Gruppen von 
a-Ereignissen, die sich 226,227pg^ ^^^^ seinen Folgeprodukten zuordnen lassen. Auf fa l l ig 
ist die gute a-Energieauflosung. U m zu entscheiden, ob diese auf Adsorpt ion an der 
Detektoroberflache zuri ickzuf i ihren is t , wurde m i t einem zweiten Spekt rum verglichen, 
das 105 m i n nach einer E l u t i o n gemessen wurde. I n der Zwischenzeit wurde mehrfach 
gespii lt , u m geloste A k t i v i t a t zu entfernen. Dieses Spektrum zeigt A b b i l d u n g 54b. M a n 
erkennt j e t z t " ^ T h und ^ " P a , die Halbwertszeiten von 31 und 33 M i n u t e n haben. " ^ P a 
( t i / 2 — 1.8 m i n ) und seine kurzlebigen Folgeprodukte sind dagegen nicht mehr zu sehen. 
Die Auflosung liegt bei 175 ± 22keV gegeniiber den fr i iher bei Messungen i n 0.1 M H C l 
bes t immten r u n d 600 keV f i i r ^^^Bi / P o (siehe auch A b b . 50). Das ist ein erneuter ein-
deutiger Hinweis , dafi Adsorpt ion an der Detektoroberflache s tat t f indet . Dieser Effekt 
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scheint i m m e r dann aufzutreten, wenn die betrachteten Elemente i n der Elutionslosung 
zur Hydrolyse neigen. 
6.6 Z u s a m m e n f a s s u n g u n d A u s b l i c k 
Es wurde eine Mefizelle entwickelt , die es erlaubt a-Spektren d irekt aus di innen Fli issig-
keitsschichten aufzunehmen. Die Zelle enthalt einen grofiflachigen PIPS-Detektor i n einem 
speziellen Gehause, das auf die Anforderungen an Druck- u n d Wasserfestigkeit zugeschnit-
ten ist ( C A N B E R R A , Spezialanfertigung). Sie kann i n das automatische Chromatographie-
system A R C A I I integr iert werden, wobei quasi-off-line gemessen w i r d . Gleichzeitig ist es 
mogi ich , Losungen rrut einer Fluf irate von bis zu 5 m l / m i n kont inuierhch durch die ZeUe 
zu pumpen , so dafi sie auch an kontinuierhch arbeitende Chromatographiesysteme [Bru89] 
oder das SISAK-I I I -Min izentr i fugensys tem angeschlossen werden kann. 
Bedingt durch die geringe Reichweite von a-Teilchen i n Fli issigkeiten ist eine gute 
Energieauflosung nur erreichbar, wenn das zu messende Element auf der Oberflache des 
Detektors adsorbiert w i r d , was i m Falle von P r o t a c t i n i u m und H a h n i u m wohl i iberwiegend 
der FaU ist . Andernfal ls ist nur das Zahlen von a-Teilchen ohne verlafiUche Pulshoheninfor-
m a t i o n mogUch, was nicht unbedingt von Nachtei l sein muf i , vorausgesetzt, die chemische 
Trennung ist hinreichend selektiv. Die Messung von Spaltfragmenten ist prinzipieU mogUch, 
wie das Ergebius der Versuche m i t H a h n i u m zeigte, hier spielt die geringe Reichweite i n 
Wasser eine noch grofiere Rolle. 
Die i m m e r noch vorhandenen Mangel bei der K o n s t r u k t i o n des Detektorgehauses konn-
ten bis j e t z t noch rucht ausgeraumt werden. Basierend auf den 1991 gemachten E r f a h r u n -
gen wurde von C A N B E R R A ein Gehause konstruiert . Hierbei wurde insbesondere versucht, 
das Aufbiegen des Rands und die dadurch verursachten Undicht igke i ten zu beheben. Die 
neue Fassung unterscheidet sich vom Vorgangermodell nur durch den u m 1 m m kleineren 
Durchmesser der akt iven Flache und die Verstarkung des oberen Rands (2 m m gegeniiber 
1 m m 1991). Da die Auslieferung erst i m Marz 1992 erfolgte, konnten m i t dem neuen 
Detektor u n d einer dafiir konstruierten MefizeUe i m Rahmen dieser A r b e i t keine Versuche 
mehr durchgef i ihrt werden. 
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Bestimmung der Dielektrizitatskonstante von D I B C 
Die Die lektr iz i tatskonstante ( D K ) eines Die l ektr ikums ist definiert als 
^. = ^ (29) 
Sie entspricht also dem Verhaltrus der Kapaz i tat eines m i t dem D i e l e k t r i k u m gef i i l l ten K o n -
densators zu der eines leeren Kondensators gleicher Abmessungen. Bei der Best immung 
der D K von D I B C wurde ein Impedanzanalysator eingesetzt, m i t dem m a n die d i e l ek t r i -
schen Eigenschaften i n Abhangigkeit von der Prequenz einer angelegten Wechselspannung 
untersuchen kann, u m so zu Aussagen i iber die S t r u k t u r der untersuchten Substanzen zu 
gelangen. 
Die dielektrische Verschiebung D i n einem elektrischen Feld ist gegeben durch 
D = EreoE (30) 
H i e r i n ist Eq die elektrische Feldkonstante, E die Feldstarke und die komplexe D i e l e k t r i -
z i tatszahl : 
is" (31) 
e' ist ein MaC f i i r die Schwachung des Feldes i m D i e l e k t r i k u m , wahrend e" ein Maf i f i i r 
die Phasenverschiebung zwischen dem elektrischen Feld u n d der dielektrischen Verschie-
bung is t . Die Abhangigkei t von e' und e" von der Frequenz oj ist gegeben durch 
e = £00 + —7 und e = UT - — (32) 
m i t e, : statische Dielektr iz i tatskonstante 
£00: lim<^-,oo e' = 
T : Relaxationszeit 
LU : Frequenz 
n : Brechungsindex 
F i i r kleine Frequenzen geht e' i n die statische Die lektr iz i tatskonstante e, i iber . Dies 
w i r d i n A b b . 55 deut l i ch . D o r t ist die Abhangigkeit von e' und e" v o m Logar i thmus der 
Frequenz q u a l i t a t i v dargestellt . 
Die Messung erfolgte i n einem Plattenkondensator, der aus zwei vergoldeten Stahlplat -
ten besteht. Der Abstand w i r d durch zwei Glasfasern von 50/xm Starke eingestellt. Das 
Schaltbdd der A p p a r a t u r ist i n A b b . 56 wiedergegeben. 
Die Generatorspannung Vg verursacht einen Strom der durch den Probenkondensator 
und den dazu i n Reihe geschalteten Widers tand Rr fliefit. E i n variabler A m p l i t u d e n -
Phasen-Oszillator legt an eine Spannung K m i t der gleichen Frequenz wie Vg an, dabei 
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a 9 iQ J2 
A b b i l d u n g 55: Abhdngigkeit von e' und e" vom Logarithmus der Freguenz der angelegten 
Wechselspannung nach [Koh 68]. 
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A b b i l d u n g 57: e' (o) und e" (•) von D I B C als F u n k t i o n von logoi i m Frequenzbereich 
100 Hz bis I M H z . 
fliefit der S t rom Die resultierenden Strome werden abgeglichen u n d m a n erhalt f i i r die 
Impedanz Z , des Probenkondensators 
= (33) 
Gleichzeitig ist Z definiert als 
Z = + ^ (34) 
wenn m a n den Probenkondensator durch eine Reihenschaltung von ohm'schem [R.) und 
kapazi t ivem (C . ) Widers tand darstel l t . F i i r die dielektrischen Grofien g i l t dann: 
' ~ Col + ( tan Sy "^""^  ' ' Col + ( tan Sy ^^^^ 
wobei tan<J = R.coC. ist [Koh 68]. 
Das Ergebnis der Messung ist i n A b b . 57 dargestellt . M a n erhalt fur die Die lektr i z i ta ts -
konstante einen Wert von 3.4 als Grenzwert f i i r e' bei niedrigen Frequenzen. Eine zweite 
Messung bei noch niedrigeren Frequenzen bis 10~^ Hz ergab keine signifikanten Verande-
rungen mehr. 
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Anhang B : Tabellen 
1 Hahnium: 
1.1 L i s t e a l ler a - E r e i g n i s s e d e r S t r a h l z e i t 1990 
Insgesajnt wurden bei den 1990 durchgefi ihrten Versuchen zum chemischen Verhalten des 
Hzdiruums 82 a-Ereigidsse zwischen 8.3 und 8.75 M e V registr iert . Zwei davon hat ten 
Lebensdauern i iber 240 s, so dafi 80 Ereignisse verbleiben, die dem Zerfal l von ^^^-^^^Ha und 
2B8,259LJ. zugeordnet werden konnen. Die Ereigiusse # 3 und 4 stammen aus dem ersten Tei l 
von R u n B , wo wegen Problemen m i t dem Datenaufnahmesystem keine Speicherung auf 
Band erfolgte. Die angegebenen Energien wurden on-line abgelesen. M i i t t e r u n d Tochter 
korrel ierter Paare sind m i t „ m " und „d " gekennzeichnet, die Numer ierung bezieht sich auf 
den jeweil igen R u n . U m die Zuordnung zu erleichtern, sind i n der folgenden Tabelle noch 
e inmal die einzelnen Chemieruns zusammengestellt: 
R u n Chemie Run Chemie 
A D I B C , Nb + Pa H T I O A , Pa + Pa 
B D I B C , Aceton I T I O A , Pa + Pa 
C D I B C , Nb -Frakt i on J D I B C , N b - F r a k t i o n 
D D I B C , Pa-Frakt ion K a - H I B , 99 M e V 
E D I B C , Aceton L a - H I B , PIPS 
F T I O A , Nb + Pa M a - H I B , 93 M e V ; 
G T I O A , Pa + Pa 263Ha-Prod. 
Dabei bedeutet Pa + Pa bei den T I O A - R u n s , dafi eine fr i ihe und eine spate P r o t a c t i n i -
u m f r a k t i o n eluiert wurden. Die Ereignisse aus R u n L und M sind i n den entsprechenden 
K a p i t e l n tabeUiert und werden hier rucht mehr aufgefi ihrt. 
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# R u n Det E„ [MeV] t[s] Bemerkungen 
1 A 8 8.642 710.68 t zu lang! 
2 A 7 8.713 69.48 
3 B 3 8.50 ?.?? file kaput t 
4 B 7 8.48 ?.?? file kaput t 
5 B 9 8.512 1.35 noise? 
6 B 4 8.572 6.55 
7 B 10 8.432 3.23 
8 E 3 8.451 6.55 
9 E 5 8.543 0.05 
10 C 7 8.340 4.15 
11 C 7 8.455 144.95 
12 F 7 8.706 49.90 m l 
13 F 7 8.647 52.53 d l 
14 F 5 8.684 25.03 
15 F 9 8.744 27.32 
16 F 5 8.672 111.57 
17 G 7 8.609 85.87 
18 G 1 8.396 7.72 263Ha 
19 G 5 8.672 47.62 
20 G 3 8.687 34.72 
21 G 1 8.451 2.68 
22 G 7 8.679 30.12 
23 G 5 8.714 52.83 
24 G 7 8.370 71.92 ^^^Ha 
25 G 7 8.676 208.23 
26 H 1 8.618 117.85 noisy 
27 I 4 8.548 21.43 
28 I 2 8.719 157.22 
29 I 1 8.468 21.32 
30 I 8 8.490 42.25 
31 I 1 8.458 9.07 
32 I 4 8.593 113.18 
33 I 5 8.582 7.80 m l 
34 I 5 8.666 10.87 d l 
35 I 2 8.599 143.12 
36 1 3 8.723 94.78 
37 J 6 8.684 135.50 KCl -Je t 
38 J 4 8.353 195.43 K C l - J e t , 2«3Ha 
39 J 6 8.620 209.15 K B r - J e t 
40 J 4 8.489 35.92 K B r - J e t 
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# R u n Det E„ [MeV] t[s] Bemerkungen 
41 K 4 8.596 125.33 
42 K 9 8.670 85.58 m l 
43 K 9 8.560 99.03 d l 
44 K 7 8.624 21.77 
45 K 4 8.454 28.83 
46 K 6 8.692 82.62 
47 K 5 8.660 9.90 
48 K 1 8.431 36.82 m2 
49 K 1 8.643 37.57 d2 
50 K 4 8.536 44.42 
51 K 5 8.640 59.12 
52 K 7 8.428 148.70 
53 K 6 8.469 60.58 m3 ? 
54 K 6 8.536 83.83 d3 ? A t !! 
55 K 8 8.483 18.05 m4 
56 K 8 8.650 18.68 d4 
57 K 6 8.286 128.02 2 " H a 
58 K 7 8.612 42.07 
59 K 7 8.624 7.10 
60 K 8 8.433 13.83 
61 K 8 8.603 15.15 
62 K 6 8.553 44.05 
63 K 5 8.563 37.68 m5 
64 K 5 8.682 42.35 d5 
65 K 8 8.650 21.22 
66 K 9 8.477 59.73 m6 
67 K 9 8.570 69.13 d6 
68 K 8 8.511 29.28 m7 
69 K 8 8.638 29.50 d7 
70 K 6 8.318 13.05 
71 K 2 8.541 9.83 
72 K 1 8.673 51.67 
73 K 1 8.501 43.15 
74 K 4 8.623 22.83 m8 
75 K 4 8.588 26.12 d8 
76 K 1 8.606 78.08 
77 K 8 8.473 416.35 8.49MeV ? t zu lang! 
78 K 7 8.669 74.38 
79 K 9 8.610 105.47 
80 K 4 8.454 64.07 m9 
81 K 4 8.648 80.58 d9 
82 K 6 8.618 77.27 
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1.2 L i s t e a l l e r S p a l t u n g e n d e r S t r a h l z e i t 1990 
Von den 59 beobachteten Spaltungen m i t Lebensdauern unter 240 s wurden drei aussortiert, 
da sie i n Koinzidenz m i t elektronischen Storungen i n anderen Detektoren auf traten , so daiJ 
nicht m i t Sicherheit ausgeschlossen werden kann, ob es sich u m A r t e f a k t e handelt . Ereignis 
# 36 wurde m i t einbezogen, da seine Lebensdauer nur geringfi igig i iber der - w i l l k i i r l i c h 
gesetzten- Grenze von 240s l iegt . 
# R u n Det E [MeV] t[s] Bemerkungen 
1 A 7 106.9 86.33 
2 A 3 53.42 98.98 
3 A 3 57.47 12.30 
4 A 5 120.00 4.25 
5 A 10 96.92 55.88 
6 B 9 70.54 41.73 
7 B 7 117.86 47.90 
8 B 4 89.43 1.17 
9 E 4 107.66 159.23 
10 E 5 126.54 218.93 
11 E 3 60.52 1.35 
12 E 4 112.31 60.23 
13 C 9 71.46 44.07 
14 C 3 54.42 1.55 
15 D 8 109.99 100.20 
16 F 7 101.27 0.63 noise! 
17 F 7 61.03 2.13 noise! 
18 F 3 79.75 0.80 
19 F 3 54.25 12.82 
20 F 9 102.92 12.35 noise! 
21 G 7 75.01 58.52 
22 G 2 118.16 193.50 
23 I 2 122.61 24.77 
24 I 2 90.88 25.95 
25 I 1 62.65 19.78 
26 I 6 123.26 6.48 
27 I 3 68.65 32.48 
28 I 6 127.16 50.28 
29 I 7 114.94 74.07 
30 1 2 64.76 92.18 
31 I 4 86.19 67.10 
32 I 1 93.05 0.00 
33 I 8 113.82 65.48 
34 I 2 110.71 39.45 
35 I 8 106.67 103.95 
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# R u n Det Ea [MeV] t[s] Bemerkungen 
36 J 8 100.36 246.62 K C l - J e t , lang 
37 K 7 95.03 19.48 
38 K 5 101.07 79.62 
39 K 2 97.07 3.38 
40 K 7 103.58 6.02 
41 K 9 87.29 73.48 
42 K 2 98.72 41.45 
43 K 4 99.07 17.82 
44 K 5 102.46 210.35 
45 K 6 96.05 30.73 
46 K 4 107.40 42.18 
47 K 8 68.47 48.47 
48 K 7 111.02 86.72 
49 K 1 115.48 71.53 
50 K 5 86.50 11.73 
51 K 5 94.04 3.73 
52 K 5 96.51 92.83 
53 K 6 69.43 43.28 
54 K 1 125.20 4.32 
55 K 8 126.65 41.80 
56 K 4 95.13 19.15 
57 K 2 71.53 60.22 
58 K 2 109.84 6.12 
59 K 9 94.80 25.90 
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1.3 L i s t e d e r k o r r e l i e r t e n P a a r e a l ler b i s h e r i g e n S t r a h l z e i t e n 
I n der folgenden Liste sind alle korrel ierten Paare der bis z u m Ende dieser A r b e i t durch-
gef i ihrten Hahruum-Strahlze i ten zusammengefafit. Die Energien der M i i t t e r liegen zwi -
schen 8.34 u n d 8.70 M e V , die der Tochter zwischen 8.52 u n d 8.75 M e V . Die vier 1988 
beobachteten Paare m i t Energien der M i i t t e r unter 8.4 M e V konnen v o m Zerfall von 
^^^Ha/^^®Lr stammen. M i t „random?" gekennzeichnete Paare haben Korrelat ionsdauern, 
die sehr lang i n Bezug auf die Halbwertszeit des ^^^Lr, 3.92lo:3iS [Gre91] sind. Die Daten 
f i i r die TIOA-Versuche '88 wurden [Kra 89] entnommen, die f i i r die Glaschemie stammen 
aus [Gre88] . 
Exper iment # E a ( M u t t e r ) t„. [s] Ec(Tochter ) tfcorr S Bemerkung 
Glaschemie 1987 1 8.640 10.03 8.752 4.453 
2 8.533 131.87 8.636 0.08 
3 8.681 10.82 8.661 3.40 
4 8.437 4.12 8.603 2.02 
5 8.681 2.55 8.611 7.88 
T i O A - C h e m i e 1988 6 8.361 20.63 8.531 15.79 263g^/269Lj.7 
7 8.665 25.80 8.571 11.10 
8 8.460 39.68 8.659 0.24 
9 8.509 149.73 8.562 7.24 
10 8.344 2.77 8.577 11.60 2«3Ha/='S8Lr? 
11 8.513 88.60 8.641 2.45 
12 8.397 157.22 8.664 3.61 2«3Ha/2S9Lr? 
13 8.455 1.50 8.593 7.07 
14 8.689 21.53 8.656 19.69 random ? 
15 8.479 10.67 8.596 6.81 
16 8.465 23.62 8.592 13.26 
17 8.357 23.40 8.521 2.65 '^^Ea/''^Li? 
18 8.406 49.55 8.570 0.03 
19 8.605 146.87 8.655 9.21 
20 8.476 1.77 8.461 21.18 random ? 
T i O A - C h e m i e 1990 21 8.706 49.90 8.647 2.63 
22 8.582 7.80 8.666 3.07 
a - H I B - C h e m i e 1990 23 8.670 85.58 8.560 13.45 
24 8.431 36.82 8.643 0.75 
25 8.469 83.83 8.536 23.25 random ? 
26 8.483 18.05 8.650 0.63 
27 8.563 37.68 8.682 4.67 
28 8.477 59.73 8.570 9.40 
29 8.511 29.28 8.638 0.22 
30 8.623 22.83 8.588 3.29 
31 8.454 64.07 8.648 16.51 
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2 Bildungsquerschnitte fiir die Lanthaniden und 
Y t t r i u m in der Reaktion ^^V + ^^^Au 
Bei der niedrigen Energie ( E = B ) wurden zwei Bestrahlungen durchgef i ihrt , bei denen eine 
Trennung der Lanthaniden s tat t fand . I n der ersten ( V A U 1) wurden sowohl das Integrale 
Spektrum als auch die einzelnen Fraktionen ausgewertet. Bei der zweiten wurden beide 
Folienhalften aufgearbeitet, da es bei der ersten Trennung technische Schwierigkeiten gab. 
Von dieser Trennung (VAU2a) wurden nur die Daten f i i r das Y t t r i u m und die beiden letzten 
Frakt ionen ausgewertet. Die Daten der zweiten Folienhalfte sind unter V A U 2 b aufgelistet. 
Die d r i t t e Bestrahlung, V A U 3 , wurde bei der erhohten Einschufienergie 
(E = B + 25MeV) durchgef i ihrt . Hier sind bereits die gewichteten M i t t e l w e r t e aus dem 
integralen Spektrum und den Spektren der Einzel fraktionen angegeben. I n den Tabellen 
bedeuten: 
funfcorr Querschuitt m i t Beriicksichtigung von chemischer Ausbeute, Nach-
weiswahrscheinlichkeiten etc. ohne Vor lauferkorrektur . 
aicoTT Querschnitt m i t Vorlauferkorrektur . Ist hier kein Wert angegeben, 
so w i r d das N u k l i d unabhangig gebildet. 
vo l l k u m . Bei N u k l i d e n , die aus einem isomeren Zustand nachgebildet werden, 
war der Vorlaufer bei Mefibeginn vol lstandig zerfallen. 
lower l i m i t Der Querschnitt eines oder mehrerer Vorlaufer ist nicht bekannt, 
oder ein oder mehrere isomere Zustande des Isotops wurden nicht 
beobachtet. 
o'prec — 0 Der Querschnitt des Vorlaufers kann vernachlassigt werden, so dafi 
das N u k l i d wie ein unabhangig gebildeter K e r n behandelt werden 
kann. 
Zur Bes t immung der chemischen Ausbeuten von Y t t r i u m und P r o m e t h i u m aus den 
integralen Spektren wurden die unabhangig gebildeten Isotope ^°'"Y und ^'''^Pm benutzt . 
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2.1 B e s t r a h l u n g b e i E + B : 
2.1.1 V A U l : Integrales Spektrum 
Isotop Vorlaufer akorr m b Bemerkungen 
87BY 
S S y 
90m Y 
9 2 Y 
87mY '^^ »2r 
««Zr 
«2Sr 
2.10E-02 ± 5.76E-03 
6.19E-02 ± 3.32E-03 
1.79E-01 ± 1.19E-02 
1.63E-01 ± 5.00E-02 
1.32E-02 ± 6.00E-03 
6.14E-02 ± 3.61E-03 
1.25E-01 ± 5.26E-02 
lower l i m i t 
167jjf 
i69mL^^ leggf 
^ ^ i ' " L u , ^ " H f 
172mL^ 
173 JJf 
2.80E-02 ± 7.55E-03 
8.88E-02 ± 1.83E-02 
2.93E-01 ± 1.83E-02 
1.44E-01 ± 1.41E-02 
4.21E-01 ± 6.95E-01 
2.76E-02 ± 7.95E-03 
8.76E-02 ± 1.94E-02 
2.84E-01 ± 1.92E-02 
1.44E-01 ± 1.53E-02 
3.86E-01 ± 7.17E-02 
vo l l k u m . 
voU k u m . 





4.42E-02 ± 5.65E-03 
2.58E-01 ± 3.07E-02 
4.37E-02 ± 5.95E-03 
2.44E-01 ± 3.23E-02 vo l l k u m . 
167Yb 2.96E-01 ± 2.43E-02 
l . l O E - 0 1 ± 1.20E-02 
2.12E-01 ± 2.61E-02 
' " D y 
i " D y 
i " H o 
^ " H o 
1.62E-02 ± 5.44E-03 
8.99E-02 ± 1.73E-02 
1.46E-02 ± 5.66E-03 
6.07E-02 ± 1.78E-02 
' " D y 
156ml,m2rpb 
1.30E-01 ± 1.78E-02 
7.39E-02 ± 1.26E-02 
1.13E-01 ± 1.91E-02 
lower l i m i t 
8.66E-02 ± 2.16E-02 8.17E-02 ± 2.28E-02 
- 8.03E-02 ± 5.14E-03 
^'' ' 'Pin - l . l l E - 0 1 ± 2.94E-02 
138mpj. - 4.91E-02 ± 1.55E-02 lower l i m i t 
i^^La 
8.71E-02 ± 1.16E-02 
4.95E-02 ± 4.49E-03 4.84E-02 ± 4.67E-03 
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2.1.2 V A U l : Einzelfraktionen 





86m Y s^Zr 
87m Y 87a 2J. 
87^21 
4.04E-03 ± 1.16E-03 
2.11E-02 ± 1.88E-03 
2.19E-02 ± 4.77E-03 
8.79E-02 ±1.89E-02 
3.96E-03 ± 1.22E-03 
1.05E-02 ± 1.95E-03 
2.04E-02 ± 4.97 E-03 
v o l l k u m . 
lower l i m i t 
169mLu^ 1692f 
170jjf 
1^1-Lu, ^ " H f 
172mLu 
173jjf 
6.30E-02 ± 1.16E-02 
1.23E-01 ± 1.69E-02 
2.65E-02 ± 2.68E-02 
1.63E-01 ± 1.71E-02 
4.12E-01 ± 1.37E-01 
6.10E-02 ± 1.22E-02 
1.19E-01 ± 1.80E-02 
2.52E-01 ± 2.82E-02 
1.63E-01 ± 1.77E-02 
3.65E-01 ± 1.44E-01 
voU k u m . 
vo l l k u m . 





3.66E-02 ± 3.47E-03 
1.99E-01 ± 1.85E-02 
3.59E-02 ± 3.65E-03 




1.25E-01 ± 1.13E-02 
l . l O E - 0 1 ± 9.83E-02 
3.08E-01 ± 1.94E-02 
9.11E-02 ± 1.35E-02 
1.12E-01 ± 1.19E-02 
0.95E-01 ± 1.06E-01 
2.19E-01 ± 2.05E-02 
leoEr 
l e iEr 
2.31E-02 ± 3.23E-03 
3.26E-02 ± 6.88E-03 
2.28E-02 ± 3.47E-03 




i6im2o^ l e i E r 
2.01E-02 ± 2.08E-03 
3.19E-01 ± 5.46E-02 
1.18E-02 ± 4.20E-03 
2.58E-01 ± 5.86E-02 
lower l i m i t 
vo l l k u m . 
i " H o 
i " H o 
1.85E-02 ± 2.10E-03 
8.08E-02 ± 1.52E-02 
1.66E-02 ± 2.26E-03 








iBim-j^b, i " D y 
iBam-pb, i " D y 
' " D y 
154ml'pb 
lB4m2'pb 
' " D y 
lB6ml,m2rpb 
2.94E-03 ± 7.83E-04 
9.55E-03 ± 1.03E-03 
3.22E-02 ± 3.49E-03 
6.24E-02 ± 7.43E-03 
4.53E-02 ± 7.89E-03 
1.20E-01 ± 1.56E-02 
7.82E-02 ± 9.38E-03 
2.93E-03 ± 8.41E-04 
9.16E-03 ± 1.15E-03 
3.10E-02 ± 3.79E-03 
5.51E-02 ± 8.00E-03 
4.53E-02 ± 8.30E-03 
1.09E-01 ± 1.70E-02 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
K e i n i54m2Tb 
lower l i n u t 
149m,a'pb^ ^'^Dy 
153r^b 
1.93E-02 ± 4.06E- 03 
1.33E-01 ± 2.09E-02 
1.92E-02 ± 4.23E-03 
1.26E-01 ± 2.25E-02 
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Isotop Vorlaufer O-unfcorr mb] akorr m b Bemerkungen 
i^«Gd 5.69E-03 ± 8.70E-04 
2.08E-02 ± 2.88E-03 
5.69E-03 ± 9.45E-04 








i " N d 
l . l O E - 0 1 ± 3.17E-02 
1.27E-01 ± 1.06E-02 
1.52E-01 ± 2.70E-02 
3.79E-02 ± 6.34E-03 
6.36E-02 ± 9.90E-03 
1.66E-02 ± 3.05E-03 
6.15E-03 ± 1.32E-03 
1.09E-01 ± 3.44E-02 
1.49E-01 ± 3.19E-02 
3.77E-02 ± 6.75E-03 
5.84E-03 ± 1.38E-03 
lower l i m i t 
147p^ 
2.13E-02 ± 2.07E-03 
3.68E-02 ± 3.80E-03 3.53E-02 ± 3.96E-03 
lower l i m i t 
ISSmpj. 
142ffpj. 1427npj. 
2.87E-02 ± 2.77E-03 
l . l l E - 0 1 ± 1.28E-02 
lower l i m i t 











1.57E-03 ± 1.46E-04 
3.19E-03 ± 1.04E-03 
3.60E-02 ± 8.08E-03 
2.86E-02 ± 1.08E-02 
8.68E-02 ± 1.90E-2 
1.90E-01 ± 1.78E-02 
3.34E-02 ± 3.51E-03 
1.56E-03 ± 1.59E-04 
3.19E-03 ± 1.09E-03 
3.60E-02 ± 8.60E-03 
2.78E-02 ± 1.13E-02 
1.23E-01 ± 1.86E-02 
3.22E-02 ± 3.82E-03 
lower l i m i t 
vo l l k u m . 
vo l l . k u m . 





6.35E-02 ± 3.52E-02 
1.50E-01 ± 2.92E-02 
5.61E-03 ± 9.28E-04 
5.37E-02 ± 3.74E-02 
l . U E - O l ± 3.04E-02 
5.60E-03 ± l .OlE-03 
lower l i m i t 
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2.1.3 V A U 2a 
Isotop Vorlaufer (^unkoTT [mb O"fcorr [mb] Bemerkungen 
86eY 86mY se^p 6.55E-03 ± 1.73E-03 6.44E-03 ± 1.88E-03 vo l l k u m . 
STfly 87mY 87a2i- 3.42E-02 ± 1.54E-03 1.65E-02 ± 1.73E-03 
SlmY 87^21 3.55E-02 ± 3.41E-03 ± 3.38E-02 ± 3.55E-03 
90mY - 1.43E-01 ± 2.77E-02 lower l i m i t 
93Y «3Sr 7.71E-02 ± 1.79E-02 7.22E-02 ± 1.87E-02 
i " P m 7.35E-03 ± 1.16E-03 6.87E-03 ± 1.23E-03 
143m,sg^ 1.04E-01 ± 1.88E-02 lO.OOE-01 ± 2.04E-02 lower l i m i t 
- 1.31E-01 ± 2.04E-02 
148mp^ - 7.00E-02 ± 1.07E-02 
"^Fm 5.56E-02 ± 3.19E-03 5.25E-02 ± 3.46E-03 
- 1.84E-02 ± 2.87E-03 
i " P m "'m 7.29E-03 ± 1.48E-03 7.18E-03 ± 1.56E-03 
139m J^jJ - 2.08E-02 ± 2.54E-03 lower l i m i t 
'"FT 3.54E-02 ± 3.94E-03 3.46E-02 ± 4.28E-03 
ISSmpj. - 3.13E-02 ± 2.68E-03 lower l i m i t 
142«PJ. 142mpj. 1.16E-01 ± 9.21E-03 vo l l k u m . 
132pp 1.35E-03 ± 2.76E-04 1.32E-03 ± 2.94E-04 
133flQg 133pj. 3.93E-03 ± 5.40E-04 3.93E-03 ± 5.87E-04 lower l i m i t 
134yl,Bpj. 2.07E-02 ± 4.83E-03 2.06E-02 ± 5.04E-03 
ISBflQg 135mQg_ 135pp 3.91E-02 ± 4.63E-03 3.77E-02 ± 4.87E-03 vo l l k u m . 
137mQg^ 137pj. 6.64E-02 ± 6.36E-03 4.24E-02 ± 6.77E-03 
137mQg - 1.19E-01 ± 9.90E-03 
139ffQg 139mQg^ 139pj. 2.57E-01 ± 1.99E-02 1.76E-01 ± 2.16E-02 vo l l k u m . 
"'Ce '"La 4.37E-02 ± 5.02E-03 4.26E-02 ± 5.23E-03 
i « C e "^La 4.64E-03 ± 7.43E-04 4.59E-03 ± 7.90E-04 
132Qg^ 132mL^ 6.80E-03 ± 8.64E-04 5.70E-03 ± 9.39E-04 vo l l k u m . 
" ^ L a 133m,flQg 4.01E-02 ± 1.48E-02 3.52E-02 ± 1.54E-02 
" ' L a 1358Qg 1.07E-01 ± 1.53E-02 7.95E-02 ± 1.63E-02 
"°La "°Ba 2.62E-03 ± 4.22E-04 2.62E-03 ± 4.40E-04 
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2.1.4 V A U 2b 






5.37E-03 ± 1.30E-03 
4.03E-02 ± 5.14E-03 
9.47E-02 ± 2.04E-02 
5.25E-03 ± 1.37E-03 
2.04E-02 ± 5.59E-03 
vo l l k u m . 
lower l i m i t 
i « » - L u , " « H f 
170Hf 
^ ^ i - L u , '''Ei 
172mLu 
173lJf 
6.22E-02 ± 8.76E-03 
1.34E-01 ± 1.71E-02 
2.43E-01 ± 3.00E-02 
1.35E-01 ± 1.84E-02 
4.08E-01 ± 5.88E-02 
6.04E-02 ± 9.52E-03 
1.29E-01 ± 1.80E-02 
2.24E-01 ± 3.09E-02 
1.34E-01 ± 1.93E-02 
3.27E-01 ± 6.25E-02 
vo l l k u m . 
vo l l k u m . 
vo l l k u m . 
166Yb 
169flYb 
166ml,m2,ff-|^ .^  
169m Y b , 169flL^ 
3.70E-02 ± 4.47E-03 
2.24E-01 ± 2.47E-02 
3.61E-02 ± 4.61E-03 
2.01E-01 ± 2.60E-02 vo l l k u m . 
" « T m 
" ^ T m 





1.68E-01 ± 1.86E-02 
1.63E-01 ± 2.06E-02 
3.29E-01 ± 1.54E-02 
1.34E-01 ± 1.59E-02 
1.49E-C3 ± 5.54E-04 
1.57E-01 ± 1.93E-02 
1.63E-01 ± 2.17E-02 
2.16E-01 ± 1.61E-02 
1.46E-03 ± 5.96E-04 
" O E r 
'^'Tm 
2.68E-02 ± 4.22E-03 
6.27E-02 ± 1.48E-02 
2.62E-02 ± 4.26E-03 
5.91E-02 ± 1.59E-02 
i«°Er 5.56E-02 ± 6.83E-03 5.56E-02 ± 6.97E-03 lower l i m i t 
' " D y 
' " D y 
" ^ H o 
i^^Ho 
1.54E-02 ± 1.97E-03 
6.66E-02 ± 7.09E-03 
1.44E-02 ± 2.08E-03 
5.24E-02 ± 7.36E-03 
I S l s ' J ' b 
162fl'J'b 
154mlrjTb 
i " T b 
161m-pb, ISlDy 
' " D y 
lB4m2'pj_j 
156ml,m2'pb 
3.79E-03 ± 9.55E-04 
9.31E-03 ± 2.02E-03 
2.89E-02 ± 4.12E-03 
4.71E-02 ± 8.47E-03 
1.12E-01 ± 1.82E-02 
8.37E-02 ± 1.47E-02 
3.51E-03 ± 1.04E-03 
9.01E-03 ± 2.17E-03 
2.75E-02 ± 4.48E-03 
1.08E-01 ± 1.98E-02 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
"^Gd 
" ^ G d 
i 4 7 ^ , i 3 - j - b , i " D y 
149m,a'pb, ^'^Dy 
i " T b 
5.42E-03 ± 3.07E-03 
1.92E-02 ± 3.27E-03 
1.62E-01 ± 1.82E-02 
5.42E-03 ± 3.23E-03 
1.90E-02 ± 3.41E-03 
1.52E-01 ± 1.91E-02 








6.62E-03 ± 1.34e-03 
2.63E-02 ± 1.99E-03 
2.06E-02 ± 1.36E-02 
8.94E-02 ± 1.95E-02 
6.62E-03 ± 1.47E-03 
1.97E-02 ± 2.09E-03 
8.81E-02 ± 2.06E-02 
7.53E-03 ± 1.25E-03 7.05E-03 ± 1.30E-03 
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Isotop Vorlaufer CTkoTT [mb] Bemerkungen 
143m,flSm 1.68E-01 ± 1.73E-02 1.05E-01 ± 1.88E-02 lower l i m i t 
- 1.26E-01 ± 1.57E-02 
- 6.37E-02 ± 8.52E-03 
"^Pm "^m 4.67E-02 ± 7.84E-03 
i^°Pm - 4.42E-02 ± 8.33E-03 
i s i P m 5.67E-03 ± 1.19E-03 5.63E-03 ± 1.29E-03 
"'-Nd 147pp 3.46E-02 ± 4.17E-03 3.39E-02 ± 4.44E-03 
142mpj. 1.09E-01 ± 1.45E-02 vo l l k u m . 
134^1,Bpj. 1.58E-02 ± 3.77E-03 1.56E-02 ± 4.10E-03 
135ffQg 135mQg^ 135pp 2.47E-02 ± 3.12E-03 2.33E-02 ± 3.25E-03 vo l l k u m . 
137mQg^ 137pj. 7.35E-02 ± 9.11E-03 5.93E-02 ± 9.90E-03 
137mQg - 7.16E-02 ± 1.99E-02 
139pQg 139mQg^ 139Pr 1.17E-02 ± l . lOE-02 9.90E-02 ± 1.17E-02 vo l l k u m . 
" ^ L a 3.27E-02 ± 3.81E-03 3.14E-02 ± 4.01E-03 
"^Ce ^''^La 3.19E-03 ± 5.84E-04 3.15E-03 ± 6.08E-04 
135gQg 1.07E-01 ± 1.85E-02 8.18E-02 ± 2.01E-02 
i^°La i^°Ba 4.53E-03 ± 6.73E-04 4.51E-03 ± 7.16E-04 
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2.2 B e s t r a h l u n g b e i E = B + 2 5 M e V 
2.2.1 V A U 3 











4.52E-01 ± 7.55E-02 
8.72E-01 ± 1.98E-01 
1.88E+00 
2.15E+00 ± 4.38E-01 
1.24E+00 ± 3.47E-01 
1.18E-01 ± l . l O E - 0 1 
8.24E-01 ± 1.99E-01 
1.87E+00 ± 3.22E-01 
1.70E+00 ± 4.43E-01 





"'"'Lu, " ' E { 
172mL^ 
173gf 
1.81E+00 ± 3.66E-01 
2.47E+00 ± 4.53E-01 
3.21E+00 ± 5.64E-01 
1.08E+00 ± 2.08E-01 
2.83E+00 ± 4.56E-01 
1.59E+00 ± 3.67E-01 
2.34E+00 ± 4.54E-01 
2.72E+00 ± 5.68E-01 
2.04E+00 ± 4.69E-01 
vo l l k u m . 
vo l l k u m . 
vo l l k u m . 
leeYb 
169ffYb 
166ml,m2,pj^ .j^  
169m Y b , 169BLU 
1.25E+00 ± 2.04E-01 
2.69E+00 ± 4.28E-01 
1.18E+00 ± 2.04E-01 
2.10E+00 ± 4.31E-01 vo l l k u m . 
" ^ T m 
" S T m 





1.57E+00 ± 3.74E-01 
3.85E+00 ± 8.25E-01 
2.31E+00 ± 5.01E-01 
6.41E+00 ± 1.24E+00 
1.50E+00 ± 3.74E-01 
3.29E+00 ± 8.27E-01 
2.14E+00 ± 5.02E-01 
4.54E+00 ± 1.26E+00 
'^°Tm 
'^'Tm 
9.53E-02 ± 4.79E-02 
l . O l E + 0 0 ± 1.58E-01 
1.64E+00 ± 2.65E-01 
9.37E-02 ± 4.79E-02 
9.44E-01 ± 1.58E-01 





161mHo_ le igp 
6.28E-01 ± 6.68E-02 
5.59E+00 ± 8.27E-01 
4.62E-01 ± 1.54E-01 
3.27E-01± 7.81E-02 
3.23E+00 ± 8.79E-01 
lower l i m i t 
vo l l k u m . 
' " D y 
' " D y 





6.26E-02 ± 1.42E-02 
1.59E-01 ± 3.56E-02 
9.57E-01 ± 1.95E-01 
2.28E+00 ± 4.13E-01 
6.25E-02 ± 1.42E-02 
1.58E-01 ± 3.56E-02 
9.00E-01 ± 1.96E-01 








" ° D y , " " ^ H o 
^ " ' " T b , i " D y 
152m'pb, lB2Dy 
' " D y 
154ml'Jib 
lBlm2rp|^ 
' " D y 
156ml,m2'pb 
3.154E-02 ± 1.95E-02 
2.78E-01 ± 5.92E-02 
6.15E-01 ± 1.41E-01 
1.31E+00 ± 2.20E-01 
3.40E-01 ± 4.86E-02 
1.25E+00 ± 2.30E-01 
2.74E+00 ± 5.00E-01 
1.12E+00 ± 2.15E-01 
3.04E-02 ± 1.95E-02 
2.72E-01 ± 5.92E-02 
5.58E-01 ± 1.41E-01 
1.20E+00 ± 2.22E-01 
1.80E-01 ± 5.14E-02 
2.27E+00 ± 5.14E-01 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
lower l i m i t 
' " ' G d 
^"»Gd 
"'Gd 
i " G d 
147^,Br^b_ IBlQy 
149m,ffn[-b, ^ " D y 
lBlm,g'pb 
163Tb 
9.36E-02 ± 2.66E-02 
6.87E-01 ± 1.60E-01 
2.91E+00 ± 1.49E+00 
2.32E+00 ± 5.88E-01 
9.33E-02 ± 2.66E-02 
6.75E-01 ± 1.60E-01 
2.83E+00 ± 1.45E+00 
5.22E+00 ± 5.89E-01 
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1.92E-01 ± 3.89E-02 
5.09E-01 ± 1.08E-01 
9.30E-01 ± 2.16E-01 
9.94E-01 ± 2.01E-01 
2.37E+00 ± 4.86E-01 
1.89E-01 ± 3.89E-02 
9.17E-01 ± 2.16E-01 
2.36E+00 ± 4.86E-01 
<7prsc = 0 












3.03E+00 ± 6.28E-01 
2.49E+00 ± 5.52E-01 
1.95E+00 ± 5.93E-01 
4.66E-02 ± 1.14E-02 
5.26E-01 ± 1.19E-01 
3.24E-01 ± 6.93E-02 
9.51E-02 ± 2.78E-02 
2.94E-02 ± 6.61E-03 
2.76E+00 ± 6.30E-01 
4.64E-02 ± 1.14E-02 
3.14E-01 ± 6.93E-02 
lower l i m i t 
o-pr« = 0 
" « N d 
139m f^ ^J 
"'m 
" « P m 
147pj. 
3.89E-01 ± 8.96E-02 
6.52E-01 ± 8.64E-02 
1.82E+00 ± 4.33E-01 
3.85E-01 ± 8.96E-02 
1.72E+00 ± 4.33E-01 






1.67E+00 ± 2.81E-01 
4.50E+00 ± 8.46E-01 
1.65E+00 ± 2.69E-01 
3.46E+00 ± 8.52E-01 
lower l i m i t 
vo l l k u m . 
133flQg 












" 9 - C e , " ^ P r 
"'La 
"^La 
1.58E-01 ± 3.29E-02 
3.54E-01 ± 6.08E-02 
1.15E+00 ± 2.05E-01 
1.80E+00 ± 2.88E-01 
1.81E+00 ± 3.45E-01 
2.73E+00 ± 6.69E-01 
4.33E+00 ± 1.04E+00 
3.92E-01 ± 6.45E-02 
3.37E-02 ± 6.15E-03 
1.57E-01 ± 3.29E-02 
l . l O E + 0 0 ± 2.05E-01 
1.60E+00 ± 2.89E-01 
O.OOE+00 ± O.OOE+00 
1.75E+00 ± 1.08E+00 
3.85E-01 ± 6.45E-02 
3.35E-02 ± 6.15E-03 
lower l i m i t 
vo l l k u m . 
vo l l k u m . 
"29La 
"3f lLa 
" ^ L a 
"°La 




9.82E-01 ± 2.08E-01 
3.44E+00 ± 9.02E-01 
4.15E+00 ± l.OOE+00 
5.36E-02 ± 1.36E-02 
8.38E-01 ± 2.08E-01 
2.92E+00 ± 9.02E-01 
3.44E+00 ± l.OOE+00 
5.36E-02 ± 1.36E-02 
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3 Schwerpunkte der Isotopenverteilungen 
In der folgenden Tabelle sind: 
< A > 2 " " ' : mit R E A K berechnete Minima der Potentialenergieflache 
< A >'£''' : experimentell bestimmte Schwerpunkte der Massenverteilungen 
< V > : missing mass 
Die berechneten Werte fur < A > ^ " " " waren fur beide Energien gleich. 
Die Werte fur Sm und Ho sind abgeschatzt, da jeweils nur ein Isotop nachgewiesen werden konnte. Eine rechnerische Anpeissung der 
Isotopenverteilung war deshalb nicht mogiich. 
Element Z < A >T"'- < A >•/*• fiir E = B < A >•£''• fiir E B + 25 MeV 
Y 39 94 90.6 ± 0 . 8 3.4 90.1 ± 0 . 8 3.9 
L a 57 139 135.3 ± 0 . 3 3.7 134.4 ± 0 . 7 4.6 
Ce 58 141 137.8 ± 0 . 5 3.2 137.0 ± 0 . 7 4.0 
Pr 59 144 140.8 ± 0 . 5 3.2 139.6 ± 0 . 5 4.4 
Nd 60 146 143.2 ± 0 . 5 2.8 142.1 ± 1 . 3 3.9 
P m 61 149 145.7 ± 0 . 3 3.3 144.9 ± 0 . 7 4.1 
Sm 62 151 148.3±1.5 2.7 147.8 ± 1 . 5 3.2 
E u 63 154 150.7±0.5 3.3 149.3 ± 1 . 2 4.7 
G d 64 156 152.7±0.5 3.3 152.0 ± 0 . 7 4.0 
T b 65 159 155.7±0.8 3.3 155.0 ± 0 . 7 4.0 
Dy 66 161 159.3 ± 0 . 5 1.7 157.2 ± 1 . 3 3.8 
Ho 67 164 161.5±1.5 2.5 160.5 ± 1 . 5 3.5 
E r 68 166 163.8±0.6 2.2 163.0 ± 1 . 0 3.0 
T m 69 169 166.6±0.5 2.4 165.5 ± 0 . 4 3.5 
Y b 70 171 169.5±0.5 1.5 168.2 ± 0 . 6 2.8 
L u 71 173 172.0 ± 0 . 8 1.0 171.2 ± 0 . 5 1.8 
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